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Pre´sentation du projet
Parmi les nombreuses applications possibles des boˆıtes quantiques (BQ) semiconduc-
trices dans des composants opto-e´lectroniques, l’e´mission a` un photon semble eˆtre l’une des
plus prometteuses. En effet, la nature discre`te des niveaux d’e´nergie ainsi que le renforce-
ment de l’interaction coulombienne dans ce type de nanostructures les rend particulie`rement
adapte´es a` l’e´mission de photons un par un. Si les BQ de semiconducteurs III-V ont e´te´
plus e´tudie´es, dans le contexte de l’e´mission a` un photon aussi, les BQ de semiconducteurs
II-VI pre´sentent de nombreuses avantages par rapport a` ces premie`res.
D’une part, l’interaction coulombienne y est encore plus grande, ce qui aboutit a` des
e´nergies d’e´mission d’une BQ donne´e encore plus diffe´rentes suivant le nombre d’excitons
qu’elle contient. Les diffe´rentes raies de photoluminescence (PL) correspondantes peuvent
donc eˆtre distingue´es jusqu’a` de plus hautes tempe´ratures, ce qui est crucial pour l’e´mission
a` un photon ou` l’on ne doit de´tecter que des photons d’une seule raie a` la fois. Ne´anmoins
il faudra comparer la se´paration spectrale entre ces raies a` leur e´largissement cause´ par
diffe´rents me´canismes, et essayer de minimiser l’influence de ces me´canismes, avant tout
l’interaction exciton – phonon, devenant rapidement pre´ponde´rante s’il on augmente la
tempe´rature, mais aussi les fluctuations de charges au voisinage de la BQ.
Comme autre avantage des BQ II-VI, il faut nommer le temps de vie des excitons dans
ces boˆıtes qui est conside´rablement plus court que dans les BQ III-V. Un e´metteur a` un
photon pourra alors travailler a` un taux de re´pe´tition plus important. De plus, il sera moins
sensible aux me´canismes de de´phasage qui se produit au cours de l’e´mission d’un photon, ce
qui devient important dans le contexte de photons indiscernables tels qu’ils sont ne´cessaires
dans la plupart des domaines de l’information quantique.
Fig. 1 –
Sche´ma d’une boˆıte quantique unique a` l’inte´rieur d’un micropilier
comportant une cavite´ avec des miroirs de Bragg.
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Le temps de vie des excitons dans une BQ peut eˆtre davantage re´duit si on l’inte`gre dans
une microcavite´. Le renforcement du taux de l’e´mission spontane´e qui se produit alors est
connu sous le nom de l’effet Purcell. La figure 1 repre´sente un sche´ma d’un micropilier
en tant qu’e´metteur a` un photon dans le cas ou` les deux miroirs de la microcavite´ sont
des miroirs de Bragg. Chacun d’entre eux se compose d’une succession de couches fines
de mate´riaux a` deux indices optiques diffe´rents, symbolise´s par deux couleurs diffe´rentes.
L’effet du miroir est obtenu par la superposition des ondes re´fle´chies aux interfaces de ces
couches. La BQ est situe´e entre les deux miroirs, a` l’inte´rieur de la microcavite´ au niveau
d’un ventre de l’onde stationnaire lumineuse. Les dimensions late´rales du micropilier doivent
eˆtre petites (typiquement plusieurs centaines de nm), afin de maximiser l’effet Purcell et
d’obtenir une structure qui contienne peu de BQ (dans le cas ide´ale : une seule). Apre`s
cette se´lection spatiale de BQ on fera un filtrage spectral de l’e´mission, par lequel on pourra
finalement de´tecter le signal de PL d’une raie unique.
Le dispositif de la figure 1, fabrique´ avec des semiconducteurs II-VI par e´pitaxie par
jets mole´culaires (MBE pour molecular beam epitaxy), repre´sente le but final de notre
projet, a` savoir la re´alisation d’un e´metteur a` un photon rapide et ope´rationnel a` hautes
tempe´ratures. Nous conside´rons les BQ de tellurures autant que les BQ de se´le´niures, bien
que ces premie`res soient caracte´rise´es d’un confinement d’excitons moins important, ce qui
limite leur fonctionnement a` hautes tempe´ratures ; nous sommes ne´anmoins parvenus a`
surmonter partiellement cette limite graˆce a` la fabrication et l’e´tude de nouveaux types de
boˆıtes de tellurures. La raison de cette de´marche a` deux voies est double. D’une part, la
croissance des se´le´niures au sein de notre laboratoire a de´bute´ au meˆme moment que ce
pre´sent travail, de fac¸on que les BQ de se´le´niures n’e´taient pas disponibles dans un premier
instant, alors que notre e´quipe est plus expe´rimente´e dans la croissance des tellurures.
D’autre part, la re´alisation des miroirs de Bragg de tellurures a de´ja` e´te´ faite avant le de´but
de ce travail, alors qu’elle est totalement nouvelle en combinaison avec des se´le´niures. En
effet, la croissance monolithique d’un micropilier de la figure 1 entie`rement en tellurures
est possible, alors que l’emploi de BQ de se´le´niures entraˆıne, selon le savoir-faire actuel,
l’utilisation de miroirs die´lectriques (SiO2/TiO2 dans notre cas), dont la fabrication et la
gravure avec une qualite´ comparable a` celles des miroirs e´pitaxie´s restent de´licates de nos
jours.
La re´alisation de ce projet repre´sente une taˆche importante puisqu’elle comporte la fa-
brication d’e´chantillons avec des BQ par MBE, leur caracte´risation, notamment optique par
diffe´rentes techniques de spectroscopie spatialement re´solues, de meˆme que des expe´riences
de corre´lation et d’interfe´rence de photons, et cela sur plusieurs syste`mes de mate´riaux
II-VI. Ce projet ne faisait donc pas l’objet seulement de ce pre´sent travail, mais e´galement
d’autres the`ses qui se de´roulaient simultane´ment dans notre laboratoire. La croissance des
e´chantillons de se´le´niures par MBE de meˆme que le suivi de la fabrication des miroirs
e´taient l’objet de la the`se de I. C. Robin. A cela s’ajoutaient les aspects the´oriques de
l’effet Purcell (par des calculs nume´riques) et, en collaboration avec moi-meˆme et d’autres
personnes de notre e´quipe, la mise en e´vidence expe´rimentale de ce meˆme effet. La crois-
sance des e´chantillons de tellurures a e´te´ faite par F. Tinjod, puis par L. Maingault. Fi-
nalement, les expe´riences d’interfe´rence a` deux photons indiscernables, impliquant leur
production par absorption re´sonnante a` deux photons, ainsi que la plupart des expe´riences
de corre´lation de photons e´taient pre´vues dans le cadre de la the`se de C. Couteau. Ce-
pendant, les premie`res expe´riences de ce type, a` savoir des expe´riences d’auto-corre´lation
de meˆme que des corre´lations croise´es sur des BQ de tellurures sous excitation continue,
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ont e´te´ re´alise´es en collaboration avec moi-meˆme a` parts e´gales. Puisqu’elles repre´sentent
une partie importante de mon travail, un chapitre entier leur sera de´die´. La conception
du dispositif expe´rimental pour ces expe´riences a e´te´ pour une grande partie le travail
de C. Couteau ; ma contribution dans ce contexte consistait avant tout dans l’inte´gration
de lentilles a` immersion solide (SIL pour solid immersion lenses) dans ce dispositif en
tant qu’e´le´ments-clef pour augmenter l’efficacite´ de collection, sans lesquelles nos premie`res
expe´riences n’auraient pas pu eˆtre re´alise´es.
En dehors de ces aspects, l’objet principal de ce travail est l’e´tude des proprie´te´s optiques
des BQ II-VI (tellurures et se´le´niures), qui sont susceptibles de limiter les performances des
boˆıtes, ou alors de pre´senter des atouts, dans le contexte de l’e´mission a` un photon. Dans
la mesure du possible, nous nous efforcerons a` augmenter les performances des BQ. Nous
utiliserons plusieurs techniques de spectroscopie spatialement et temporellement re´solues
ou non-re´solues, en mettant l’accent sur la photoluminescence spatialement re´solue (µ-
PL pour micro-PL), pour laquelle un dispositif expe´rimental a e´te´ conc¸u dans le cadre de
ce travail.
Ainsi nous traiterons la plupart des aspects de caracte´risation optique dans le chapitre
3, en commenc¸ant par la structure fine d’un exciton dans une BQ asyme´trique, qui limite
la capacite´ de l’e´metteur a` un photon de produire des paires de photons intrique´s. Ensuite,
nous discuterons les fluctuations spectrales par effet Stark, pouvant limiter la production
de photons indiscernables par un e´largissement de la transition optique. Nous aborderons
brie`vement aussi le clignotement et le blanchissement, limitant la fiabilite´ de tout e´metteur
a` un photon. Ensuite nous mettrons l’accent sur le biexciton, puisque son e´nergie de liaison
impose la tempe´rature maximale a` laquelle un e´metteur a` un photon peut eˆtre ope´rationnel.
Nous verrons que parfois l’identification du biexciton ne pourra pas eˆtre faite en raison
de BQ charge´es. Les transitions trioniques qui en re´sultent seront alors identifie´es par
des expe´riences sous champ magne´tique. Nous nous servirons des trions pour sonder le
me´lange entre trous lourds et trous le´gers dans nos boˆıtes. A la fin de ce chapitre, nous
nous inte´resserons a` la dynamique de l’e´mission des boˆıtes pour identifier un me´canisme de
transfert inter-boˆıte pouvant limiter la capacite´ des BQ d’agir en tant que ((pistolets)) a` un
photon.
Dans le chapitre 4, un grand effort sera fait pour e´tudier les proprie´te´s de nos BQ
a` hautes tempe´ratures. Nous traiterons en de´tail l’interaction entre excitons et phonons,
qui constitue le me´canisme de de´phasage des photons et d’e´largissement des transitions
le plus important. Pour la production de photons identiques, mais aussi pour obtenir un
effet Purcell important, il est inte´ressant de re´duire l’influence des phonons. Nous mon-
trerons sur les BQ de tellurures comment nous y sommes parvenus. L’e´largissement des
raies, compare´ a` l’e´nergie de liaison du biexciton, de´finira aussi la tempe´rature limite de
fonctionnement. Ensuite, nous verrons qu’une augmentation de tempe´rature peut aussi en-
traˆıner l’e´chappement des porteurs des BQ, ce qui est un proble`me surtout des tellurures qui
ne pre´sentent qu’un faible confinement pour les trous. Nous montrerons ne´anmoins des ap-
proches qui ame´lioreront conside´rablement ce confinement. Finalement, nous de´terminerons
le de´calage spectrale de l’e´mission de nos BQ en fonction de la tempe´rature en discutant
les me´canismes physiques qui peuvent y intervenir.
La preuve que nos BQ repre´sentent bien des e´metteurs a` un photon sera finalement ap-
porte´e, a` l’exemple des tellurures, dans le chapitre 5 par des expe´riences d’auto-corre´lation
sur des raies excitoniques sous excitation continue. Il faut noter que ces expe´riences repre´-
sentent les toutes premie`res corre´lations de photons qui ont e´te´ jamais faites en continu sur
10 Pre´sentation du projet
des BQ e´pitaxie´es de semiconducteurs II-VI. Cela a demande´ la re´alisation d’un dispositif
expe´rimental avec une re´solution temporelle tre`s infe´rieure au temps de vie de l’exciton
dans ces boˆıtes. Nous sommes parvenus a` 140 ps, ce qui est la meilleure re´solution re-
porte´e jusqu’a` pre´sent pour un dispositif de corre´lation. Un de´saccord entre les temps de
vie excitoniques de´termine´s soit par des expe´riences d’auto-corre´lation, soit directement
par des expe´riences inde´pendantes de µ-PL re´solues en temps, sugge´rera l’influence de l’ex-
citon noir, ce qui sera confirme´ par des expe´riences de corre´lation croise´e entre exciton et
biexciton.
A tous les aspects mentionne´s ci-dessus sera attribue´ un propre paragraphe ou, dans le
cas de la spectroscopie de corre´lation, un propre chapitre. Au de´but de chaque paragraphe,
avant de pre´senter nos re´sultats expe´rimentaux et leur interpre´tation, nous ferons quelques
rappels the´oriques sur les phe´nome`nes physiques correspondants. Dans chaque paragraphe,
nous tiendrons e´galement a` donner un aperc¸u de ce qui a e´te´ fait par d’autres e´quipes dans le
domaine correspondant, afin d’illustrer les rappels the´oriques et de mieux situer nos propres
re´sultats par rapport a` des re´sultats pre´ce´dents. Finalement, nous nous efforcerons aussi de
faire toujours le lien entre chaque aspect traite´ et notre projet. Si les bases the´oriques de
meˆme que l’e´tat de l’art sur les proprie´te´s optiques des BQ semiconductrices seront ainsi
donne´s dans les chapitres 3 a` 5, nous consacrerons toute la premie`re partie du chapitre
1 aux rappels correspondants sur la croissance et les proprie´te´s structurales de nos BQ.
Puis, dans la deuxie`me partie, nous introduirons l’autre composant-clef de la structure de
la figure 1 a` coˆte´ des BQ, a` savoir la microcavite´. Parmi les nombreuses applications des
e´metteurs a` un photon, nous pre´senterons finalement l’un des exemples les plus ce´le`bres, a`
savoir la cryptographie quantique.
Puisque la conception de dispositifs expe´rimentaux de spectroscopie a` haute re´solution
spatiale, en partie en collaboration avec C. Couteau, repre´sentent une partie importante
de ce travail, et que le dispositif de µ-PL le plus utilise´ dans le cadre de ce travail e´tait
le premier dispositif a` haute re´solution spatiale1 de l’e´quipe, nous de´dierons le chapitre
2 entier aux bases the´oriques de la re´solution spatiale ainsi qu’aux nombreux dispositifs
utilise´s qui ont servi a` la re´aliser. Nous mettrons l’accent sur les diffe´rentes techniques
avec lesquelles on peut ame´liorer la re´solution spatiale par rapport a` celle d’un microscope
optique standard, puisque nous nous en sommes servi nous-meˆmes pour nos expe´riences.
Ce travail de the`se a e´te´ re´alise´ au sein de l’e´quipe mixte CEA-CNRS-UJF ((Nanophysique
et Semiconducteurs)) a` Grenoble dirige´e conjointement par Jean-Michel Ge´rard (CEA) et
Le Si Dang (CNRS), sous la direction de Kuntheak Kheng (UJF).
1meˆme sur des e´chantillons non processe´s
1Emetteur a` un photon II-VI
Dans ce chapitre nous allons discuter les deux composants-clef du dispositif de l’e´metteur
a` un photon, a` savoir les boˆıtes quantiques (BQ) II-VI et la microcavite´. Nous allons mettre
l’accent sur les boˆıtes en tant que principal objet d’e´tude de ce travail, leur croissance
et leurs proprie´te´s structurales ; les proprie´te´s optiques seront traite´es dans les prochains
chapitres. Dans le contexte des microcavite´s nous allons rappeler aussi les bases de l’effet
Purcell. Comme ces aspects ne sont pas notre objet principal, mais plutoˆt celui de la the`se
de I. C. Robin, il ne s’agit pas ici d’en donner une pre´sentation comple`te, mais plutoˆt un
survol rapide, afin de mieux comprendre dans quel contexte ce travail se situe. Finalement
nous donnerons un exemple pour une application concre`te et a` court terme pour le genre
de dispositif qui est le but de ce projet.
1.1 Boˆıtes quantiques semiconductrices II-VI
Modes de croissance de BQ dans la litte´rature La formation de BQ auto-assemble´es
peut apparaˆıtre lors de la croissance he´te´roe´pitaxiale d’un mate´riau A sur un mate´riau
B. Dans les syste`mes de BQ auto-assemble´es les plus connus, InAs sur GaAs [1] et Ge sur
Si [2], la formation des BQ se fait selon le mode de croissance Stranski-Krastanow [3] (SK) :
la croissance de A sur B reste d’abord bidimensionnelle pendant le de´poˆt d’une fine couche
dite ((couche de mouillage)), avant de devenir tridimensionnelle a` une certaine e´paisseur
critique hSKc , a` partir de laquelle les BQ se forment. Pour que le de´but de croissance de
A sur B soit bidimensionnel, il faut que l’e´nergie de surface (en Joule/m2) d’une couche
tridimensionnelle γ3D soit supe´rieure a` celle du film bidimensionnel γ2D. Ainsi le passage
a` une croissance tridimensionnelle repre´sente un couˆt en e´nergie, et le mate´riau B est
((mouille´)) par le mate´riau A. En pre´sence d’un de´saccord de maille entre A et B, la couche
du mate´riau A, adoptant le parame`tre de maille impose´ par B, est contrainte et emmagasine
de l’e´nergie e´lastique au cours de son de´poˆt. Puisque l’e´nergie emmagasine´e augmente au
cours du de´poˆt de A, sa croissance bidimensionnelle devient e´nerge´tiquement de plus en
plus de´favorable. Des me´canismes de relaxation deviennent alors possibles ; dans le cas du
mode SK, les contraintes sont relaxe´es e´lastiquement par la formation d’ˆılots cohe´rents,
plutoˆt que par des dislocations.
BQ CdSe/ZnSe La mise en e´vidence de la formation de BQ auto-assemble´es CdSe
sur ZnSe est encore assez re´cente : ce n’est que dans les anne´es 1996 et 1997 que plusieurs
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groupes rapportent les premie`res fabrications re´ussies de BQ de se´le´niures (et d’ailleurs de
semiconducteurs II-VI en ge´ne´ral) par e´pitaxie par jets mole´culaires (MBE pour molecular
beam epitaxy) [4–6] ou par MBE organome´tallique [7]. Tous ces auteurs parlent d’une
formation des boˆıtes selon le mode de croissance SK. En effet, une transition 2D-3D de
morphologie de surface est observe´e in situ a` l’aide du diagramme de diffraction d’e´lectrons
haute-e´nergie en incidence rasante (RHEED pour reflection high energy electon diffraction),
passant d’une apparence ((streaky)) (2D) a` ((spotty)) (3D) a` une e´paisseur critique de 3
monocouches (MC) environ [4–6]. De plus, la pre´sence de BQ est confirme´e ex situ par
des images de microscopie a` force atomique (AFM pour atomic force microscopy) [5–7],
qui donnent par contre des informations assez divergentes sur leur diame`tre, allant de 40
nm [5] a` 100 nm [7] a` de´poˆts de CdSe e´gaux.
Le mode de croissance SK, sugge´re´ par ces premiers articles, semble eˆtre confirme´ par
des e´tudes plus re´centes de BQ CdSe par RHEED. L’intensite´ de la tache spe´culaire, pro-
venant d’e´lectrons re´fle´chis a` la surface de l’e´chantillon, nous renseigne sur la rugosite´ de
la surface, pendant que l’e´cart entre les tiges de diffraction, issues d’e´lectrons diffracte´s
par l’e´chantillon, nous informe sur le parame`tre de maille. Ainsi, la chute de l’intensite´
de la tache spe´culaire seulement a` partir de la troisie`me MC [8] de meˆme que la pre´sence
de deux oscillations de l’intensite´ de la tache spe´culaire en de´but de croissance [9] sont
de fortes indications pour la croissance d’une couche de mouillage de deux MC. Dans le
dernier cas, la pre´sence d’une couche de mouillage est aussi sugge´re´e par le fait que le
parame`tre de maille est maintenu pendant les deux oscillations ; la formation de boˆıtes tri-
dimensionnelles, quant a` elle, est indique´e par l’augmentation du parame`tre de maille [9].
Par ailleurs, des re´sultats de photoluminescence (PL), de diffraction X ainsi que de micro-
scopie e´lectronique en transmission (TEM pour transmission electron microscopy) obtenus
par Leonardi et al. [10] parlent aussi en faveur d’une transition 2D-3D n’apparaissant qu’au
dela` du dixie`me cycle de MEE (migration enhanced epitaxy) lorsqu’on de´pose le CdSe. Les
auteurs soulignent par contre que leurs donne´es ne suffisent pas pour conclure avec suˆrete´
que la croissance du CdSe se fasse selon le mode SK.
Effectivement, un bref survol de la litte´rature sur les BQ CdSe donne lieu a` remettre en
question le mode SK. Ainsi, les images TEM publie´es par Toropov et al. [11] montrent que
des BQ de CdSe se forment de´ja` a` partir d’une e´paisseur de 0.7 MC, ce qui met en de´faut
l’existence d’une couche de mouillage. De plus, l’observation que pre`s de 10% de ces BQ
introduisent des dislocations, apparaissant aussi en PL en tant que ((aile)) du coˆte´ des basses
e´nergies, sont un indice supple´mentaire contre l’hypothe`se du mode SK. L’introduction de
dislocations lors de la formation des boˆıtes a aussi e´te´ confirme´e par des e´tudes plus re´centes
de diffraction X [12] et de TEM [13], les identifiant comme fautes d’empilement. En outre,
plusieurs auteurs de´clarent ne pas observer du tout de transition 2D-3D meˆme pour 3
MC de CdSe de´pose´e. Selon ces auteurs, les BQ ne se forment qu’avec une encapsulation
par du ZnSe de´pose´ en MEE [14] ou qu’apre`s un recuit sous atmosphe`re de Se [15]. Nous
reviendrons sur ce point en parlant de nos propres BQ.
Enfin, l’hypothe`se que les BQ CdSe se forment selon le mode classique SK a e´te´ re´fute´e
par l’identification de deux diffe´rents types de boˆıtes. Cette bimodalite´ a e´te´ de´couverte
en premier par Kirmse et al. [16] pour 3 MC de CdSe de´pose´e, et a e´te´ confirme´e par
la suite par de nombreuses e´tudes syste´matiques en fonction de l’e´paisseur de la couche
de CdSe. Ainsi, des images TEM dans le plan [17–21] montrent clairement la coexistence
de boˆıtes de type A, ayant typiquement un diame`tre infe´rieur a` 10 nm et une densite´
e´leve´e d’environ 5 · 1011 cm−2, et d’ˆılots de type B, caracte´rise´s par un diame`tre plus
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grand (≈ 20 nm) et une densite´ plus faible (< 5 · 1010 cm−2). Ces ıˆlots sont connecte´s
par une couche de mouillage, qui en fait, comme le re´ve`lent des images TEM a` haute
re´solution en coupe [20–22], consiste en un alliage de ZnCdSe de composition inhomoge`ne.
Il faut noter que le me´canisme de formation pour cet alliage n’est par clair : les profiles
de concentration de Cd selon l’axe de croissance sont parfois asyme´triques [20], parlant en
faveur de se´gre´gation, parfois syme´triques [17, 22], prouvant l’importance d’interdiffusion.
Concernant ce dernier me´canisme, une autre question qui se pose est, a` quel moment celui-
ci intervient. Dans ce contexte, il est dangereux d’avoir recours au TEM [22], e´tant une
me´thode ex situ qui risque de fausser la situation pre´sente pendant la croissance. C’est
pour cela que Schikora et al. ont fait appel au RHEED [19] pour e´tudier l’e´paisseur critique
hMDc (MD pour misfit dislocation) avant la relaxation plastique, indique´e par une chute
de l’intensite´ de la tache spe´culaire. Si la tempe´rature du substrat est augmente´e, hMDc
de´croˆıt, contrairement a` ce que l’on s’attend pour une interdiffusion intervenant pendant
la croissance des BQ. Les auteurs de´duisent alors que l’interdiffusion se passe apre`s la
formation des boˆıtes, tre`s probablement pendant leur encapsulation.
Les BQ de type A sont identifie´es comme e´tant les endroits dans la couche de mouillage
de concentration de Cd e´leve´ [20–22]. Ainsi, elles sont forme´es de´s le de´but de la croissance
du CdSe, ce qui est une premie`re preuve pour le fait que leur formation n’obe´it pas au mode
SK. De plus, la densite´ n’e´volue pratiquement pas avec l’e´paisseur de CdSe de´pose´e [17–19],
ce qui n’est e´galement pas attendu pour le mode SK. En outre, des spectres de PL [18]
de deux e´chantillons faits respectivement par MBE et par MEE mettent en e´vidence qu’en
changeant seulement la technique de croissance, la taille des BQ de type A est change´e de
manie`re significative. Ceci re´fute e´galement l’hypothe`se du mode SK, pour lequel la taille
des boˆıtes est uniquement de´termine´e par les contraintes.
Contrairement aux boˆıtes de type A, les ıˆlots de type B semblent eˆtre plus compatibles
au mode de croissance SK. Ainsi, ils sont absents pour des e´paisseurs de CdSe infe´rieures a`
2 MC [17–19], et leur densite´ surfacique p varie avec l’e´paisseur h de CdSe de´pose´e [18,19]
selon la loi
p = p0(h− hSKc )α (1.1)
typique du mode SK. La valeur de 2.1 MC trouve´e pour hSKc est en bon accord avec
l’e´paisseur critique de la couche de mouillage sugge´re´e par les e´tudes RHEED mentionne´es
plus haut [8, 9]. La taille des boˆıtes de type B n’e´volue cependant pas au cours du de´poˆt
[18,19], ce qui est e´galement en accord avec le mode SK.
Avec ces re´sultats sur la bimodalite´, Schikora et al. supposent que les BQ de type A
agissent comme pre´curseurs pour les ıˆlots de type B [18], ce qui a e´te´ confirme´ peu apre`s
par des image TEM en coupe [22].
Litvinov et al. ont aussi montre´ l’existence de deux types de boˆıtes, cette fois-ci sur
diffe´rents e´chantillons en changeant les conditions de croissance [23]. L’encapsulation im-
me´diate de la couche de CdSe par du ZnSe me`ne a` des BQ tre`s aplaties comprises dans
une couche de mouillage, une situation qui ressemble aux boˆıtes de type A mentionne´es
auparavant. Par contre, par un recuit a` plus haute tempe´rature avant l’encapsulation,
des ıˆlots bien tridimensionnels situe´s sur la couche de mouillage sont forme´s, et ce avec
une concentration de Cd au milieu atteignant les 100%. De plus, des hauteurs de boˆıtes
identiques en AFM et en TEM illustrent l’absence d’interdiffusion pendant le recouvrement
de leurs BQ.
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BQ CdTe/ZnTe C’est dans le contexte de l’insertion de demi-monocouches de CdTe
dans des puits quantiques de ZnTe, produisant des ıˆlots monomole´culaires bidimensionnels
[24], que l’on parlent pour la premie`re fois de BQ de CdTe dans la litte´rature. Mais ce n’est
qu’en 1998 que Terai et al. produisent les premie`res BQ auto-assemble´es de CdTe/ZnTe [25].
Pour une e´paisseur de 3.5 MC de CdTe de´pose´e par e´pitaxie par jets mole´culaires alterne´s
(ALE pour atomic layer epitaxy), des images AFM montrent des boˆıtes d’un diame`tre de 20
nm et d’une densite´ surfacique de 8 · 1010 cm−2. L’absence de BQ pour des de´poˆts de CdTe
ne de´passant pas 2 MC parle en faveur du mode de croissance SK. De leur e´tude de PL,
Jang et al. de´duisent aussi que les BQ CdTe/ZnTe ne sont forme´es qu’apre`s une e´paisseur
de 1.5 MC, ce qui parle aussi en faveur d’une croissance proche de SK [26]. Par contre,
Karczewski et al. parlent de la pre´sence de BQ de´ja` a` 1.5 MC de CdTe/ZnTe [27], sugge´re´e
par des spectres de PL montrant deux bandes d’e´mission qui sont, par leur comportement
diffe´rent en tempe´rature, respectivement attribue´es au puits et aux boˆıtes quantiques de
CdTe.
Des articles plus re´cents trouvent cependant que la morphologie de surface de CdTe/ZnTe
reste bidimensionnelle avant 3.5 MC, aussi bien pour des de´poˆts de CdTe faits par MBE [28]
que par ALE [29]. Les auteurs du premier article, trouvant aussi un spectre a` deux bandes en
PL pour 3.5 MC mais l’absence totale d’e´tats localise´s en micro-PL (µ-PL), sugge`rent une
interpre´tation en terme de puits bidimensionnel rugueux plutoˆt que de boˆıtes. La formation
des boˆıtes, quant a` elle, n’y a lieu qu’apre`s un de´poˆt de 4.5 MC et un recuit de 5 minutes [28]
ou pour un de´poˆt de 6.5 MC de CdTe encapsule´ par tellure amorphe [29]. Cette dernie`re
me´thode de croissance a e´te´ de´veloppe´e dans notre laboratoire et sera de´taille´e ci-dessous
dans le contexte des boˆıtes e´tudie´s dans le cadre de ce travail.
La manie`re avec laquelle la formation des BQ de CdTe a e´te´ induite dans les re´fe´rences
[28, 29] sugge`re un abaissement d’une barrie`re e´nerge´tique avant que les BQ puissent ap-
paraˆıtre. Effectivement, les auteurs des deux articles parlent d’un e´tat me´tastable de la
surface bidimensionnelle entre 4 et 6 MC environ. Nous allons revenir sur ce point dans le
contexte de nos boˆıtes.
Conclusion Il apparaˆıt des deux paragraphes pre´ce´dents que les informations sur les
caracte´ristiques des BQ CdTe/ZnTe ou CdSe/ZnSe telles que leurs dimensions, leur densite´
ou l’e´paisseur critique de leur formation sont assez diffe´rentes dans la litte´rature. Cette
divergence peut s’expliquer partiellement par des conditions de croissance diffe´rentes, le
fait qu’on ne parle pas du meˆme type de boˆıtes dans le cas de distributions bimodales,
ou encore par des me´thodes expe´rimentales diffe´rentes. Concernant ce dernier point, il est
bien connu que les BQ II-VI subissent un muˆrissement d’Ostwald sous l’atmosphe`re [5,30],
re´duisant leur densite´ au cours du temps et pouvant donc affecter des re´sultats apporte´s
par AFM a` l’air. De plus, la nature chimique de ((boˆıtes)) vue par AFM a` l’air n’est pas
claire, puisque des structures similaires ont e´te´ observe´es aussi sur du ZnSe pur [30]. Meˆme
si l’on e´vite tout contact avec l’atmosphe`re, des temps variables avant le recouvrement
des boˆıtes [31] ou le recouvrement lui-meˆme, peuvent encore changer les proprie´te´s de BQ
encapsule´es par rapport a` celles observe´es en AFM.
En plus des diffe´rences en terme de caracte´ristiques de boˆıtes II-VI, il apparaˆıt que le
mode de croissance lui-meˆme des BQ n’est pas si simple que le mode SK ((classique)), mis
en e´vidence dans d’autres syste`mes de BQ auto-assemble´es. La majorite´ des articles parle
du mode SK ou au moins d’une transition 2D-3D de la morphologie de surface, mais la
formation de BQ de`s le de´but du de´poˆt [11], une transition 2D-3D souvent pas claire au
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Fig. 1.1 – Diagramme de phase montrant le mode de croissance d’une couche en de´saccord
de maille avec le substrat en fonction de son e´paisseur. D’apre`s la re´fe´rence [34].
RHEED [27], ou encore son absence totale avant l’introduction de de´fauts par relaxation
plastique [32] sont des indices qui re´futent l’hypothe`se du mode SK ((classique)). L’absence
du mode SK peut paraˆıtre e´tonnante, puisque le de´saccord de maille ∆a/a, conside´re´ ha-
bituellement comme moteur pour la formation des boˆıtes, des syste`mes CdSe/ZnSe ou
CdTe/ZnTe est presque e´gal a` celui d’InAs/GaAs (7%), pour lequel par contre le mode SK
est clairement e´tabli depuis 1983 [1]. Afin d’expliquer pourquoi le mode SK n’apparaˆıt que
dans certains cas, nous allons, par la suite, conside´rer un mode`le simple d’e´quilibre qui a
e´te´ de´veloppe´ [33–35] au sein de notre laboratoire.
Modes de croissance de nos BQ : CdTe/ZnMgTe et CdSe/ZnSe Il ressort de la com-
paraison entre les BQ II-VI et les BQ InAs/GaAs, faite ci-dessus, que le de´saccord de
maille ne semble pas eˆtre la seule grandeur de´cisive qui influe sur le mode de croissance.
C’est pourquoi le mode`le de notre e´quipe prend aussi en compte deux autres parame`tres, a`
savoir l’e´nergie ED pour la formation de dislocations ainsi que le changement de l’e´nergie
de surface ∆γ.
Mode`le Dans le cadre de la the´orie d’e´lasticite´ line´aire, l’e´nergie par unite´ de surface
d’une couche en de´saccord de maille avec le substrat est la somme de deux termes : l’e´nergie
e´lastique Econtrainte emmagasine´e a` cause de la contrainte et l’e´nergie de surface Esurface.
Lors du de´poˆt de la couche contrainte, son e´paisseur h augmente, et avec elle l’e´nergie
emmagasine´e (Econtrainte ∝ h). Apre`s une certaine e´paisseur critique hc, le de´saccord est
accommode´ afin de re´duire Econtrainte, ce qui peut se faire par deux manie`res diffe´rentes : par
relaxation e´lastique et par relaxation plastique. Dans le premier cas, la croissance devient
tridimensionnelle, et des boˆıtes SK partiellement relaxe´es sont forme´es apre`s l’e´paisseur
hSKc . Cette transition a par contre aussi un prix : comme la morphologie de surface subit
un changement 2D-3D, l’e´nergie de surface est augmente´e de la quantite´ ∆γ = γ3D−γ2D, ou`
γ3D et γ2D sont respectivement les e´nergies de surface 3D et 2D. Dans le cas de relaxation
plastique, la croissance reste bidimensionnelle, pendant que les contraintes sont re´duites
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par l’introduction de dislocations apre`s l’e´paisseur hMDc , ce qui entraˆıne aussi un couˆt
e´nerge´tique ED. Le couˆt le plus petit parmi ∆γ et ED de´termine le mode suivant lequel la







qui est repre´sente´e dans la figure 1.1 en fonction de l’e´paisseur h de´pose´e. Si η < 1, la
relaxation se fait de manie`re plastique par l’introduction de dislocations, ce qui aboutit a`
un passage du mode de croissance ((2D)) vers ((2D-MD)) suivant la notation de la figure 1.1.
Seul un η > 1 permet la formation de boˆıtes ((SK)) par relaxation e´lastique. Notons que
meˆme dans ce cas, on finit pour des e´paisseurs e´leve´es par introduire des dislocations, ce
qui donne lieu au re´gime ((SK-MD)) selon la figure 1.1.
De la relation (1.2) il apparaˆıt clairement que le mode de croissance qui sera adopte´
de´pend des trois parame`tres-clefs introduits par ce mode`le. En particulier, on comprend
que meˆme si deux syste`mes (par exemple CdSe/ZnSe et InAs/GaAs) ont le meˆme de´saccord
de maille ∆a/a, il est possible que des BQ ne se forment que dans un cas. Effectivement,
pour nos syste`mes CdTe/ZnTe et CdSe/ZnSe, l’e´nergie ED est si petite que les BQ ne se
forment pas spontane´ment [32]. Par contre, a` ∆a/a et ED donne´s, qui sont caracte´ristiques
du syste`me conside´re´, on parvient, selon les conditions de croissances, a` jouer sur le couˆt
d’e´nergie de surface ∆γ. Ainsi des BQ II-VI peuvent aussi eˆtre forme´es pourvu que ∆γ soit
suffisamment re´duit pour obtenir un η > 1. Par le passe´, ceci a e´te´ re´alise´ de diffe´rentes
manie`res :
À Si l’on fait un recuit sous flux de Se de la couche de CdSe de´pose´e [15,35], une transition
2D-3D est visible au RHEED.
Á Si l’on encapsule la couche de CdTe par une couche de ZnTe [36], le diagramme RHEED,
reste´ ((2D)) jusqu’a` la fin du de´poˆt de CdTe, devient ((3D)) pendant la croissance des
premie`res MC de ZnTe. Un effet similaire a e´te´ observe´ aussi pour le syste`me ZnSe/CdSe
[14].
Â Si l’on recouvre le plan de CdTe (ou de CdSe) par du Te [36–38] (ou du Se [39]) amorphe,
le RHEED apparaˆıt 3D apre`s sa de´sorption.
Ã Dans tous les cas À – Â, en faisant la croissance du plan de BQ par ALE [35], on
minimise l’e´nergie de surface et favorise la transition SK.
Ainsi, toutes les BQ II-VI qui seront e´tudie´es dans le cadre de ce travail, inde´pendamment
du mate´riau, ont e´te´ de´pose´es par ALE selon la proce´dure Ã. De plus, pour le syste`me
CdSe/ZnSe, l’une des deux me´thodes À ou Â a e´te´ employe´e afin d’induire la transi-
tion avant l’encapsulation par la deuxie`me barrie`re. Quant aux boˆıtes CdTe/Zn1−xMgxTe,
nous avons eu recours a` la me´thode Â. En prenant l’exemple de ces dernie`res boˆıtes nous
de´taillons par la suite la formation de BQ par la me´thode Â [38] qui a e´te´ de´veloppe´e dans
notre laboratoire.
Application au syste`me CdTe/ZnMgTe D’abord la couche de CdTe est de´pose´e avec
une e´paisseur juste en dessous de hMDc . Cette couche, reste´e 2D jusqu’a` la fin de son de´poˆt
(figure 1.2a), est refroidie dans le baˆti d’e´pitaxie a` tempe´rature ambiante et est recou-
verte d’une couche de Te amorphe par l’ouverture de la cellule de Te, ce qui fait bien suˆr
disparaˆıtre le diagramme RHEED. Ensuite, la tempe´rature du substrat est monte´e a` une
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Fig. 1.2 – Diagrammes RHEED du CdTe (4.2 MC) (a) 2D a` 300˚C avant et (b) 3D a`
220˚C apre`s le traitement par Te amorphe (proce´dure Â). D’apre`s la re´fe´rence [33].
tempe´rature qui se trouve entre les tempe´ratures de sublimation du Te amorphe et du
CdTe, ce qui me`ne a` la de´sorption du Te amorphe apre`s quelques minutes. Ainsi, le dia-
gramme RHEED re´apparaˆıt, et cette fois-ci avec une apparence clairement 3D (figure 1.2b).
Notons que cette proce´dure a fait aussi transiter des boˆıtes CdTe/ZnTe sans Mg [37], dont
la transition peut eˆtre aussi faite par une simple encapsulation par ZnTe selon le proce´de´
Á. Pour les boˆıtes CdTe/Zn1−xMgxTe par contre, il s’est ave´re´ qu’a` partir de x > 0.2, il
devient meˆme impe´ratif d’induire la transition par Te amorphe, et que la me´thode Á ne
suffit plus [38]. Ceci est lie´ au fait que MgTe et CdTe ont pratiquement le meˆme parame`tre
de maille, si bien que l’incorporation de Mg dans les barrie`res me`ne a` une diminution de
la contrainte ∆a/a. Ainsi, pour le syste`me CdTe/Zn0.7Mg0.3Te, nous avons pu de´montrer
que la meˆme e´paisseur de´pose´e de CdTe peut former soit un puits, soit des boˆıtes, selon la
me´thode de croissance (Á ou Â) utilise´e [38]. Il faut noter enfin que pour la transition par
Te amorphe aussi, il est important de de´poser suffisamment de CdTe afin de se rapprocher
de l’e´paisseur critique hSKc (qui augmente d’ailleurs avec le pourcentage x de Mg car ∆a/a
diminue). Par exemple, le de´poˆt de seulement 2.4 MC de CdTe sur du Zn0.8Mg0.2Te au
lieu de hSKc = 6 MC n’induit pas de transition 2D-3D, meˆme apre`s le traitement Â par Te
amorphe [38].
1.2 Microcavite´s et effet Purcell
Pour notre dispositif de l’e´metteur a` un photon, les BQ pre´sente´es dans le paragraphe
pre´ce´dent sont alors mises dans une microcavite´, ou` elles peuvent profiter de l’effet Purcell.
Purcell e´tait le premier a` reconnaˆıtre en 1946 [40] que l’e´mission spontane´e n’est pas la
proprie´te´ seule de l’e´metteur, mais aussi de son environnement. Dans le contexte des micro-
cavite´s, on entend par l’effet Purcell l’augmentation de l’e´mission spontane´e d’un e´metteur
accorde´ spatialement aussi bien que spectralement avec un mode de la cavite´. Dans notre
cas, ce sont nos BQ qui jouent le roˆle d’e´metteurs a` un photon. Leur accord avec le mode
nous donne plusieurs avantages : d’abord, la cavite´ agit comme filtre spectral, puisqu’une
boˆıte accorde´e e´met plus fortement qu’une boˆıte en dehors du mode, dont l’e´mission spon-
tane´e est au contraire inhibe´e. Puis, l’effet Purcell pre´pare les photons uniques dans un
meˆme e´tat quantique. En particulier, l’utilisation de micropiliers elliptiques permet de











Fig. 1.3 – Densite´ d’e´tats des trois syste`mes couple´s (a) dans le cas ge´ne´ral et (b) dans le
re´gime du couplage faible avec les constantes de couplage W1 < W2.
controˆler la polarisation des photons e´mis [41]. De plus, le temps de vie d’une BQ excite´e
(c.-a`-d. avec un exciton) dans un mode est re´duit par rapport a` une BQ hors cavite´ [42],
ce qui a trois conse´quences favorables : d’une part, le taux d’e´mission (donc l’intensite´)
au de´but du re´gime de saturation (ou` la BQ est toujours peuple´e par un exciton) est ac-
cru [43], car ce taux est alors inversement proportionnel au temps de vie. D’autre part,
tant que le temps de vie est petit par rapport au temps de de´phasage [44], l’impact de ce
dernier processus est limite´, ce qui est ne´cessaire si l’e´metteur a` un photon doit fournir
des photons identiques. Troisie`mement, un temps de vie plus court signifie aussi que les
informations envoye´es par l’e´metteur a` un photon pourront eˆtre transmises avec un de´bit
plus grand. Finalement, l’e´mission d’une BQ accorde´e avec une cavite´ se fait de manie`re
plus directive, de fac¸on a` augmenter conside´rablement l’efficacite´ de collection des photons
e´mis [45, 46] ; en effet, dans la limite d’une microcavite´ avec des miroirs infiniment bien
re´fle´chissants, l’e´mission se fait selon une seule direction (si les fuites que la cavite´ peut
avoir sont ne´glige´es, voir ci-dessous).
Afin de comprendre quand l’effet Purcell intervient, nous conside´rons la figure 1.3a. Elle
repre´sente sche´matiquement les trois syste`mes auxquels nous avons a` faire : l’e´metteur,
le mode de cavite´ et le continuum de modes a` l’exte´rieur de la cavite´. Ces syste`mes sont
couple´s entre eux avec les constantes de couplage W1 et W2. Si W1 > W2, la cavite´
est suffisamment bonne pour que le photon y reste suffisamment longtemps de fac¸on a`
eˆtre re´absorbe´ par l’e´metteur avant de pouvoir s’e´chapper. L’e´metteur se de´sexcite alors
une deuxie`me fois et ainsi de suite, ce qui conduit finalement aux oscillations Rabi entre
l’e´metteur et la cavite´. Dans une telle situation, il est commode de de´crire le syste`me
par des e´tats couple´s e´metteur – cavite´, et de traiter l’e´chappement des photons comme
perturbation. Ce re´gime est appele´ couplage fort. L’effet Purcell par contre apparaˆıt dans
le re´gime du coupage faible, ou` W1 < W2. Ici, un photon e´mis dans le mode de cavite´ se
couple au continuum de modes a` l’exte´rieur avant de pouvoir eˆtre re´absorbe´ ; l’e´mission
devient alors un processus irre´versible. Une telle situation peut eˆtre de´crite par les e´tats
propres du syste`me cavite´ – continuum. Ensuite on e´tudie l’interaction de l’e´metteur avec
le mode de cavite´ ((dilue´)) dans le continuum. Cette dilution consiste en un e´largissement
du mode de cavite´ (figure 1.3b), qui devient alors une Lorentzienne de largeur ∆E ∝ 1/Q,
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avec Q, facteur de qualite´ de la cavite´.
Le taux d’e´mission spontane´e, c.-a`-d. du passage de l’e´tat |e, 0〉 d’un e´metteur excite´
dans une cavite´ sans photon vers l’e´tat |g, 1〉 d’un e´metteur dans son e´tat fondamental




|〈e, 0| − ~d~E|g, 1〉|2ρ(ω) , (1.3)
ou` ρ(ω) repre´sente la densite´ d’e´tat du champ e´lectromagne´tique et H = −~d~E l’hamilto-
nien d’interaction comportant les ope´rateurs ~d du dipoˆle et ~E du champ e´lectrique. Dans
une cavite´, nous pouvons identifier ρ(ω) a` la Lorentzienne repre´sente´e dans la figure 1.3b.
Puisque
∫
ρ(ω)dE = 1, le maximum de la densite´ d’e´tat est d’autant plus grand que sa
largeur ∆E est petite. Avec la re`gle d’or (1.3), il en re´sulte Γ ∝ Q. Ensuite, nous pouvons






avec n l’indice optique. Comme l’inte´gral dans (1.4) est constant, le maximum du champ
e´lectrique ~Emax est d’autant plus grand que Veff est petit. Avec la re`gle d’or (1.3), nous




De´ja` cette discussion intuitive nous a permis de trouver les grandeurs qui influent sur l’effet
Purcell. Pour avoir un effet Purcell fort, le mode de cavite´ doit avoir un grand facteur de
qualite´ Q et un petit volume effectif Veff . Un calcul plus rigoureux a` partir de la re`gle d’or
(1.3) nous donne la formule exacte du facteur de ce renforcement de l’e´mission spontane´e,










ou` Γ0 est le taux d’e´mission spontane´e du meˆme e´metteur dans le vide, donc sans cavite´.
Nous voulons illustrer les modes de cavite´ et leur influence sur les proprie´te´s d’e´mission
d’un e´metteur a` l’aide d’un exemple simple mais bien connu, a` savoir une cavite´ Fabry-
Pe´rot (figure 1.4a). Elle comporte deux miroirs parallels avec un coefficient de re´flexion
r = ̺ei∆φ, se´pare´s par une distance d et arrange´s autour d’un milieu a` indice optique n. Au
milieu de la cavite´ se trouve une source ponctuelle qui e´met des photons avec un vecteur
d’onde k = 2πn/λ. Une onde e´mise dans les directions θ ou π − θ va soit quitter la cavite´
tout de suite, soit eˆtre re´fle´chie un certain nombre de fois. Ceci donne lieu a` une infinite´
d’ondes a` l’exte´rieur de la cavite´, qui interfe`rent entres elles avec une diffe´rence de chemin











L’intensite´ lumineuse I e´mise dans la direction θ est proportionnel a` EE∗ :
I ∝ 1 + ̺
2 + 2̺ cos(k∆l +∆φ)
1 + ̺4 − 2̺2 cos [2(k∆l +∆φ)] (1.8)
















Fig. 1.4 – Emetteur a` l’inte´rieur d’une cavite´ Fabry-Pe´rot : (a) sche´ma et (b) diagramme
d’e´mission.
Cette fonction est repre´sente´e dans la figure 1.4b. Nous voyons que pour une direction
donne´e, le taux d’e´mission de la source, qui aurait e´te´ isotrope dans le vide, est e´norme´ment
modifie´ par la pre´sence de la cavite´. Les maxima du nominateur de l’expression (1.8)
de´finissent la position des modes de la cavite´, dans lesquelles l’e´mission est renforce´e. Une
augmentation du coefficient de re´flexion des miroirs se traduit par un amincissement des
modes et une augmentation des maxima, donc du taux d’e´mission.
Dans le contexte des semiconducteurs, les miroirs sont souvent des miroirs de Bragg,
constitue´s d’une succession de couches minces d’e´paisseurs l1 et l2 et d’indices optiques
n1 et n2. Les mate´riaux utilise´s peuvent soit eˆtre des semiconducteurs de´pose´s in situ par
MBE, soit des die´lectriques de´pose´s ex situ. La re´flectivite´ est obtenue par l’interfe´rence
constructive des ondes re´fle´chies au niveau de ces couches. Elle n’est donc e´leve´e que dans
une gamme spectrale limite´e. La longueur d’onde pour laquelle, en incidence normale (θ =
0), la re´flectivite´ est maximale, est donne´e par la condition de Bragg :




La longueur de la cavite´ d doit eˆtre choisie en conse´quence. Souvent, on prend n1d = λ ou
n1d = λ/2. La gamme dans laquelle un miroir de Bragg re´fle´chit est limite´e non seulement
en longueur d’onde, mais aussi en angle d’incidence θ. Au dela` d’un certain angle critique,
la re´flectivite´ du miroir chute, et les modes commencent a` se propager a` l’inte´rieur du
miroir, ce qui leur donne le nom de modes propagatifs ou modes de fuite. Finalement, pour
des angles θ plus grands que l’angle de re´flexion totale interne, les modes deviennent des
modes guide´s de la structure.
Pour une cavite´ Fabry-Pe´rot planaire, c.-a`-d. d’extension late´rale infinie (quelle que soit
la nature des miroirs), les modes ne sont confine´s que dans une seule direction. Dans une
telle cavite´, il y a donc toujours pre´sence d’un continuum de modes (ce qui ne correspond
pas a` la situation sche´matise´e dans la figure 1.3) qui limite le facteur de Purcell de manie`re
intrinse`que. Pour avoir un renforcement de l’e´mission spontane´e plus grand, il faut donc
re´duire la dimensionnalite´ de la cavite´ planaire afin d’obtenir des modes discrets et confine´s
dans les trois directions de l’espace. Ceci est re´alise´ par la gravure d’une cavite´ planaire
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Fig. 1.5 – Sche´ma du protocol BB84 pour la cryptographie quantique.
de fac¸on a` ne laisser que des micropiliers de taille late´rale de l’ordre de la longueur d’onde
(figure 1). Pour que l’effet du confinement late´rale soit notable, la taille doit eˆtre infe´rieure
a` l’extension late´rale des modes de la cavite´ planaire. Plus la taille est re´duite, plus Veff
devient petit et plus le facteur de Purcell (1.6) devient grand.
Notons a` la fin que pour un micropilier re´el, la densite´ de modes ne correspond pas
tout a` fait a` la situation ide´ale repre´sente´e dans la figure 1.3. A coˆte´ du mode confine´ de
cavite´, il existe toujours un continuum d’autres modes provenant des fuites. On peut faire
l’approximation que ces modes ne sont pas affecte´s par la cavite´ de manie`re que le taux
d’e´mission de photons e´mis dans ces modes est donne´ par le taux d’e´mission dans le vide
Γ0. Le taux d’e´mission spontane´e totale d’un micropilier re´el vaut alors :
Γ = (F + 1)Γ0 (1.10)




F→∞−→ 1 , (1.11)
illustrant l’importance d’avoir des grands facteurs de Purcell.
1.3 Application a` la cryptographie quantique
Les e´metteurs a` un photon ont des applications dans le domaine de l’information quan-
tique, qui est un domaine tre`s large comportant par exemple les ordinateurs quantiques ou
la cryptographie quantique. Comme ce travail met plus l’accent sur des aspects fondamen-
taux des BQ servant d’e´metteurs a` un photon, nous nous limitons dans ce paragraphe a`
une bre`ve pre´sentation de la cryptographie quantique.
Il existe plusieurs fac¸ons pour transmettre la clef secre`te, que seul l’e´metteur, appele´
d’habitude Alice, et le re´cepteur, nomme´ Bob, doivent connaˆıtre, pour chiffrer et de´chiffrer
l’information a` transmettre, respectivement. Pour tous les protocoles de la cryptographie
quantique, la se´curite´ repose sur le fait fondamental que la mesure d’un e´tat quantique
inconnu transforme celui-ci dans le cas ge´ne´ral. Le premier protocole a e´te´ propose´ en 1984
par Bennett et Brassard, ce qui lui a donne´ le nom de BB84 [47,48]. Alice envoie des photons
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polarise´s line´airement a` Bob (figure 1.5). Pour chaque photon, Alice choisit l’une des deux
bases, horizontale – verticale ou -45˚– 45˚. Nous identifions les photons horizontaux et
a` -45˚avec un e´tat 0, les photons verticaux et a` 45˚avec un e´tat 1. Pour la de´tection de
ces photons, Bob choisit e´galement (mais inde´pendamment d’Alice) entre les deux bases
horizontale – verticale ou -45˚– 45˚, en notant pour chaque photon la base utilise´e ainsi
que le re´sultat (0 ou 1) obtenu. Apre`s la transmission d’un nombre suffisamment grand
de photons, Alice et Bob comparent leurs se´quences de bases par un canal public pour
identifier les photons pour lesquels ils ont fait le choix de la meˆme base. Dans ces cas À
(figure 1.5), le re´sultat mesure´ par Bob correspond a` coup suˆr a` l’e´tat envoye´ par Alice.
Tous les autres cas, dans lesquels Bob n’a soit Á mesure´ aucun photon, soit Â pas pris la
meˆme base qu’Alice, dans lequel cas son re´sultat est alors arbitraire, ne sont pas conside´re´s
par la suite. Dans ce contexte il est important de noter que la communication publique
fait connaˆıtre uniquement le choix de la base, mais pas l’e´tat des photons, qui reste alors
secret. Ainsi Alice et Bob parviennent a` construire deux listes de 0 et de 1 identiques, qui
contiennent chacune la clef secre`te.
Pour illustrer comment ce protocole garantit la se´curite´ qu’aucune autre personne puisse
acce´der a` la clef secre`te, nous conside´rons l’attaque d’un espion, appele´ traditionnellement
Eve. Eve peut soit laisser passer un photon vers Bob, ou` elle n’obtient aucune information
sur son e´tat, soit mesurer le photon et envoyer a` Bob un photon remplac¸ant avec un e´tat
selon le re´sultat qu’elle a obtenu de sa mesure. En raison de la pre´sence de deux bases non
orthogonales l’une par rapport a` l’autre, il lui est cependant impossible de mesurer le bon
re´sultat pour chaque photon : dans 50% des cas ou` Alice et Bob ont choisi la meˆme base,
Eve fait sa mesure dans la fausse base et obtient en conse´quence un re´sultat arbitraire,
qui est dans la moitie´ des cas 0 et dans l’autre moitie´ 1. Il en re´sulte qu’au total, Eve
envoie avec une probabilite´ de 25% un photon a` Bob dont l’e´tat est en contradiction avec
l’e´tat initial pre´pare´ par Alice. Lorsqu’Alice et Bob vont comparer une se´lection arbitraire
d’e´ve`nements À, ils s’apercevront de cette erreur et remarqueront ainsi la pre´sence de
l’espion. Dans le cas contraire de listes de 0 et de 1 identiques, ils pourront de´duire que
leur canal de transmission est suˆr.
Dans l’exemple, nous avons conside´re´ des photons polarise´s comme vecteurs d’informa-
tion, mais il est e´vident que d’autres e´tats quantiques, tels que le spin, et/ou d’autres vec-
teurs, tels que les atomes, peuvent aussi eˆtre utilise´s. Les photons polarise´s, quant a` eux,
se preˆtent particulie`rement a` l’utilisation, puisqu’ils sont relativement faciles a` produire
expe´rimentalement et, a` l’aide d’un simple polariseur, a` pre´parer dans un e´tat quantique
bien de´fini. De plus, ils peuvent eˆtre aise´ment transporte´s sur de longues distances a` l’aide
de fibres optiques, et ce avec de faibles pertes, qui ne sont que de 0.35 dB/km a` 1.3 µm, le
minimum de dispersion chromatique d’une fibre optique en silice. La difficulte´ expe´rimentale
provient plutoˆt de la ne´cessite´ d’avoir des photons uniques, c.-a`-d. envoye´s l’un apre`s l’autre.
Dans toutes les grandes expe´riences a` l’exte´rieur des laboratoires re´alise´es pour de´montrer
la faisabilite´ du protocole BB84 [49], on a eu recours a` des lasers atte´nue´s afin de n’avoir
approximativement qu’un photon par impulsion laser. Cependant, il faut souligner que ces
sources ne repre´sentent pas de vrais e´metteurs a` un photon : en raison de la statistique
Poissonienne de leur e´mission, il existe aussi une probabilite´ non nulle pour avoir deux
ou meˆme plus de photons par impulsion. Les BQ, quant a` elles, sont intrinse`quement des
e´metteurs a` un photon. Le paragraphe 5.2 en donnera d’autres exemples.
Notons a` la fin de ce paragraphe qu’il existe aussi une autre approche que les particules
uniques pour la transmission d’une clef quantique, a` savoir les paires de particules intrique´es.
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Pour rester chez les photons, conside´rons par exemple un syste`me quantique a` deux photons
qui peut eˆtre soit dans l’e´tat |h1, h2〉 avec les deux photons polarise´s horizontalement,
soit dans l’e´tat |v1, v2〉 avec les deux photons polarise´s verticalement. Selon le principe de
superposition, la solution du syste`me a` deux photons est par exemple donne´ par :
1√
2
(|h1, h2〉+ |v1, v2〉) (1.12)
L’un des photons intrique´s est alors envoye´ vers Alice, pendant que Bob rec¸oit l’autre.
Comme dans le protocole BB84, Alice est Bob choisissent pour chaque photon une base
parmi plusieurs disponibles, et composent la clef a` partir des paires de photons ou` ils ont
choisi la meˆme base. Si Alice mesure un photon de polarisation horizontale (verticale), il
en sera, selon l’e´tat (1.12), ne´cessairement de meˆme pour Bob. Une attaque d’espionnage
par Eve de´truira cette corre´lation.
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2Spectroscopie optique a` haute
re´solution spatiale
La photoluminescence (PL) est certainement de nos jours l’une des me´thodes les plus
fre´quemment utilise´es pour l’e´tude des semiconducteurs. Son spectre, re´sultant de la recom-
binaison de paires e´lectrons – trous libres, lie´s ou pie´ge´s, nous renseigne sur la pre´sence ou la
composition de mate´riaux, leur qualite´, la nature d’e´ventuels de´fauts ou d’impurete´s ainsi
que sur de nombreux processus physiques. Pour un aperc¸u rapide, on a souvent recours a`
la PL dite spatialement inte´gre´e, ou` l’e´chantillon complet (ou une grande partie) est excite´
par un faisceau laser et ou` la de´tection se fait de manie`re globale. La µ-PL est, quant a` elle,
une me´thode re´solue dans l’espace et nous fournit donc l’information supple´mentaire de
la provenance exacte d’un spectre mesure´. La ((certitude)) de cette provenance est donne´e
par la re´solution spatiale du dispositif expe´rimental utilise´. Dans ce chapitre, nous allons
d’abord illustrer le principe de la spectroscopie spatialement re´solue, avant de pre´senter les
dispositifs expe´rimentaux monte´s et/ou utilise´s dans le cadre de ce travail. Ensuite nous
allons mettre l’accent sur la re´solution spatiale, en faisant des rappels sur celle d’un micro-
scope optique standard, et en discutant quelques e´le´ments qui risquent de la de´grader ainsi
que les possibilite´s de l’ame´liorer.
2.1 Approches
La spectroscopie optique de semiconducteurs doit comporter en tout cas un bras d’ex-
citation et un autre de de´tection. Ainsi il y a trois possibilite´s pour re´aliser la re´solution
spatiale :
• En excitation locale (figure 2.1a), le faisceau incident est focalise´ sur l’e´chantillon tan-
dis que la de´tection se fait par image optique spatialement inte´gre´e. Si la re´alisation
expe´rimentale de ce mode de fonctionnement est relativement facile, il pre´sente ne´anmoins
l’inconve´nient que la re´solution n’est plus de´termine´e par les conditions d’excitation mais
par la longueur de diffusion des porteurs.
• En de´tection locale (figure 2.1b) une large partie de l’e´chantillon est excite´e par un
faisceau non focalise´ alors que la de´tection se fait de fac¸on spatialement re´solue, par
exemple a` l’aide d’une tre`s petite ouverture, appele´e par la suite ((pinhole)), monte´ dans
le plan image d’un objectif de microscope. De cette fac¸on, l’origine de la luminescence
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Fig. 2.1 – Les diffe´rentes approches pour la re´solution spatiale : (a) excitation locale, (b)
de´tection locale, (c) excitation et de´tection locales.
est fixe´e et la re´solution est meilleure. L’origine des porteurs, quant a` elle, n’est pas
fixe´e.
• On peut enfin aussi distinguer le mode d’excitation et de de´tection locales (figure
2.1c), appele´ dans le cas de la µ-PL impliquant un pinhole ((microscopie confocale)).
Le grand avantage de ce mode est que l’on peut choisir les endroits excite´s et de´tecte´s
de manie`re inde´pendante ce qui permet par exemple l’e´tude de phe´nome`nes de transport.
Ce mode permet e´galement, comme nous allons voir dans le paragraphe 2.5, d’acce´der a`
la re´solution confocale qui est jusqu’a`
√
2-fois meilleure que celle d’un microscope optique
standard, bien que restant une me´thode a` champ lointain limite´e par la diffraction.
A coˆte´ de la µ-PL, la microscopie optique a` champ proche (NSOM pour near-field scanning
optical microscopy), qui, elle, n’est plus limite´e par la diffraction, permet aussi la re´alisation
de chacune de ces trois approches (voir paragraphe 2.5). Notons que dans ce contexte, on
parle de modes d’illumination et de collection plutoˆt que d’excitation et de de´tection.
D’autres techniques comme la cathodoluminescence ne peuvent fonctionner que dans un
seul mode, celui de l’excitation locale : un faisceau d’e´lectrons est focalise´ sur une tache de
quelques dizaines de nm seulement, mais la re´solution spatiale est beaucoup moins bonne,
non seulement en raison de la diffusion des paires e´lectron – trou cre´e´es, mais surtout en
raison de celle des e´lectrons excitateurs.
2.2 Dispositif expe´rimental
Les dispositifs expe´rimentaux conc¸us pour ce travail utilisent l’approche de l’excitation
locale. Le paragraphe pre´ce´dent nous a montre´ cependant que la re´solution spatiale y
est la moins bonne. D’un autre coˆte´, la forte densite´ surfacique des BQ II-VI impose une
excellente re´solution pour acce´der aux proprie´te´s de la BQ unique. Dans le souci de pousser
la re´solution spatiale meˆme au-dela` de la limite de diffraction, nous avons eu recours a`
diffe´rentes techniques (telles que les masques) qui seront de´taille´es dans le paragraphe 2.5.
Notons de´ja` ici que le de´poˆt d’un masque opaque sur l’e´chantillon et la gravure de petites
ouvertures a` travers le masque a permis de passer nos dispositifs expe´rimentaux dans le
mode d’excitation et de de´tection locales, car l’ouverture joue en quelque sorte le roˆle d’un
pinhole monte´ a` la surface de l’e´chantillon, donc dans le plan objet (alors que dans la
microscopie confocale, le pinhole est monte´ dans le plan image).
µ-PL standard La plupart des mesures ont e´te´ re´alise´es sur le banc de µ-PL sche´matise´
dans la figure 2.2. L’e´chantillon est monte´ a` l’inte´rieur d’un cryostat1 a` doigt froid pouvant
descendre a` une tempe´rature de 4 K environ. Un chauffage a` l’inte´rieur du cryostat permet
1Oxford Microstat













Fig. 2.2 – Dispositif expe´rimental de µ-PL conc¸u pour ce travail.
de re´gler la tempe´rature jusqu’a` la tempe´rature ambiante. Le cryostat posse`de deux feneˆtres,
a` l’avant et a` l’arrie`re, ce qui permet d’illuminer l’e´chantillon de deux fac¸ons diffe´rentes : en
re´flexion, ou` la lumie`re blanche est dirige´e via deux lames semi-re´fle´chissantes sur l’objectif
de microscope (20×, NA = 0.4), ou en transmission (pourvu que le substrat soit transpa-
rent), ou` l’e´chantillon est e´claire´ a` travers la feneˆtre arrie`re du cryostat. La lumie`re re´fle´chie
par (ou transmise a` travers) l’e´chantillon est collecte´e par une came´ra vide´o raccorde´e a` un
moniteur noir et blanc, ce qui permet d’obtenir une image de la surface de l’e´chantillon.
Les e´chantillons sont excite´s par un laser continue Ar+. Le faisceau laser passe d’abord
par un expanseur de faisceau, compose´ de deux lentilles de focales diffe´rentes, servant a`
compenser la divergence du faisceau par ajustement de leur distance. L’expanseur sert
e´galement a` e´largir le faisceau pour bien remplir l’ouverture nume´rique de l’objectif de
microscope (voir aussi le paragraphe 2.3), vers lequel le faisceau est envoye´ a` l’aide d’une
lame semi-re´fle´chissante. L’objectif de microscope, monte´ sur un positionneur XYZ, joue
un double roˆle : il focalise le faisceau laser sur une tache d’environ 1 a` 2 µm a` la surface
de l’e´chantillon et collecte la luminescence qui provient de ce dernier. La luminescence fi-
nalement est envoye´e dans le monochromateur2 qui a une re´solution spectrale de 70 µeV
a` l’aide d’un re´seau de 1800 traits par mm. L’enregistrement des spectres se fait sur or-
dinateur via un CCD (charge couple device) par le logiciel Spectramax. Alternativement,
la luminescence peut eˆtre envoye´e sur une came´ra vide´o monte´e derrie`re la fente du mo-
nochromateur sur un rail motorise´ et pilote´ par ordinateur. La visualisation de la lumie`re
blanche venant de l’e´chantillon peut se faire de la meˆme manie`re. Cette came´ra est surtout
utile en phase de re´glage, car elle permet de ve´rifier a` la fois que l’image de l’e´chantillon se
trouve dans le plan de la fente et que la tache de luminescence sur l’e´chantillon soit super-
pose´e avec la fente. Pendant l’acquisition de spectres, ou` cette came´ra est retire´e, la came´ra
exte´rieure peut toujours eˆtre utilise´e, pour juger par exemple a` l’aide de la luminescence
du bon positionnement de la tache laser par rapport a` une zone d’inte´reˆt sur l’e´chantillon3 .
2Jobin-Yvon THR 1000
3De manie`re regrettable, le cryostat s’est ave´re´ tre`s instable, avec des de´placements de l’e´chantillon allant
jusqu’a` 0.1 µm/seconde meˆme a` tempe´rature constante, ce qui a ne´cessite´ un controˆle du positionnement
pendant l’acquisition.
















Fig. 2.3 – Fonctionnement de la streak came´ra. D’apre`s la re´fe´rence [50] en version mo-
difie´e.
PL standard Pour quelques mesures de PL spatialement inte´gre´e qui seront pre´sente´es
dans le paragraphe 4.2.3, le dispositif expe´rimental montre´ dans la figure 2.2 a e´te´ change´
en dispositif de macro-PL. En excitation, le faisceau laser passe maintenant directement
sur l’e´chantillon, pendant qu’en de´tection, l’objectif de microscope est remplace´ par une
lentille achromatique.
magneto-µ-PL Dans les expe´riences de µ-PL pre´sente´es dans le paragraphe 3.6, et en par-
tie dans celles montre´es dans le paragraphe 3.2, nous avons applique´ un champ magne´tique
a` nos e´chantillons. Le dispositif expe´rimental utilise´ est essentiellement le meˆme que ce-
lui pre´sente´ dans la figure 2.2, sauf que le cryostat a` doigt froid a e´te´ remplace´ par un
cryostat4 a` bain d’He comportant une bobine supraconductrice permettant d’atteindre un
champ de 11 T. La re´solution spectrale (50 µeV) a e´te´ cette fois-ci obtenue avec un double-
monochromateur.
(µ-)PL re´solue en temps (TRPL) Les modifications apporte´es au dispositif expe´rimental
montre´ dans la figure 2.2 pour des expe´riences re´solues en temps s’appliquent a` la µ-
PL (paragraphe 3.7) aussi bien qu’a` la macro-PL standard (paragraphe 4.2.3) et seront
pre´sente´es par la suite. L’e´chantillon est excite´ maintenant par des impulsions laser ulta-
courts avec une fre´quence de re´pe´tition de 76 MHz, fournis par un laser titan-saphir5
(TiSa) qui est lui-meˆme pompe´ par un Verdi avec une puissance de 5 W. La dure´e de
ces pulses (150 fs) est de loin infe´rieure aux temps de monte´e et de de´clin typiques de la
luminescence. Comme le laser TiSa, e´mettant dans l’infra-rouge (1.41-1.53 eV), doit exciter
des e´chantillons semiconducteurs avec une bande interdite dans le visible, le faisceau laser
doit d’abord traverser un cristal doubleur BBO (beta barium borate).
Ensuite, le dispositif doit comporter une de´tection re´solue en temps, comme la TRPL
consiste a` mesurer en fonction du temps la luminescence que l’e´chantillon e´met apre`s son ex-
citation par un pulse laser. C’est pourquoi le CCD est remplace´ par une came´ra a` balayage
de fente, appele´e par la suite ((streak came´ra)), dont le fonctionnement est repre´sente´ dans la
figure 2.3. Comme elle est monte´e en sortie d’un monochromateur6, la coordonne´e spatiale
4Oxford
5Coherent Mira 900 F
6Triax 320











Fig. 2.4 – Dispositif expe´rimental de type HBT conc¸u pour ce travail en collaboration avec
C. Couteau.
horizontale devient alors une coordonne´e spectrale. La luminescence traverse d’abord une
fente d’entre´e ajustable avant d’eˆtre focalise´e par deux lentilles sur une photocathode. Les
e´lectrons de´gage´s de cette cathode, dont le nombre est proportionnel a` l’intensite´ incidente
de PL, sont ensuite acce´le´re´s par une tension horizontale en direction d’un MCP (micro
channel plate). Ainsi ils sont multiplie´s jusqu’a` 104 fois pour pouvoir eˆtre ensuite de´tecte´s
par un e´cran fluorescent. La de´tection re´solue en temps finalement est re´alise´e par l’ap-
plication d’une rampe de tension en direction verticale, de´viant les e´lectrons de manie`re
diffe´rente selon leur temps d’arrive´e. Comme re´sultat, on obtient sur l’e´cran fluorescent
une distribution d’intensite´ bidimensionnelle, ou` l’axe vertical joue le roˆle d’axe temporel.
Bien entendu, le de´marrage de la rampe de tension doit eˆtre synchronise´ avec l’e´mission des
impulsions laser, ce qui est fait par une diode trigger, vers laquelle une partie du faisceau
laser non double´ est dirige´e.
µ-PL avec de´tection Hanbury Brown & Twiss (HBT) Pour les expe´riences de corre´lation
pre´sente´es dans le chapitre 5, un dispositif expe´rimental de type HBT (figure 2.4) a e´te´
re´alise´. Le bras d’excitation est identique a` celui de la µ-PL standard. La diffe´rence es-
sentielle se situe dans la de´tection, qui comporte a` pre´sent une lame semi-re´fle´chissante
50/50 partageant la luminescence en deux faisceaux. Chacun de ces faisceaux est dirige´
vers un monochromateur e´quipe´ d’un CCD et d’un photomultiplicateur (PM). Ainsi, lors-
qu’on envoie la luminescence sur une des CCD, ce dispositif permet un fonctionnement
en µ-PL standard, ce qui est tre`s utile pour la prise rapide de spectres de controˆle ou des
expe´riences pour l’identification des raies, avant l’enregistrement de spectres de corre´lation.
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Fig. 2.5 –
Histogramme d’auto-corre´lation d’un la-
ser impulsionnel TiSa pour mesurer la
re´solution temporelle (140 ps) du disposi-











En mode de corre´lation de photons, la de´tection se fait par PM. Les photons de´tecte´s
sur l’un des PM de´clenchent des signaux START, pendant que l’autre PM nous fournit des
signaux STOP. Apre`s la de´tection d’un e´ve`nement START-STOP, la dure´e de temps s entre
ces deux signaux est de´termine´e par un module de comptage de photons relie´ a` un PC. Au
cours de l’expe´rience de corre´lation, beaucoup d’e´ve`nements START – STOP sont enregistre´s,
et un histogramme, repre´sentant pour chaque dure´e de temps le nombre d’e´ve`nements
correspondant, se construit. Dans la limite de faibles taux de collection [51, 52] (temps
moyen entre deux de´tections tre`s supe´rieurs a` la plage des temps de l’histogramme), cet




avec I(t), l’intensite´ de´tecte´e au temps t. Notons aussi que l’emploi de monochromateurs
comme filtres spectraux au lieu de filtres interfe´rentiels [53,54] permet de choisir n’importe
quelle e´nergie pour les photons a` de´tecter. En particulier, la pre´sence de deux monochro-
mateurs permet de choisir inde´pendamment les deux e´nergies de´tecte´es sur START et sur
STOP. Ainsi, deux types d’expe´riences de corre´lation sont possibles. En auto-corre´lation, les
deux PM de´tectent des photons de la meˆme e´nergie. En corre´lation croise´e par contre, les
e´nergies de de´tection sont diffe´rentes pour les signaux START et STOP.
La re´alisation de ce dispositif repre´sentait un double de´fi. D’une part, comme dans
chaque dispositif de type HBT, un grand soin a duˆ eˆtre apporte´ afin de maximiser l’effi-
cacite´ de collection du dispositif entier. L’acquisition de spectres de µ-PL standard dure
typiquement une dizaine de secondes, celle d’un histogramme de corre´lation typiquement
quelques heures. Du fait de la pre´sence de deux bras de de´tection, tout changement de la
collection intervient au carre´ : un gain de collection d’un facteur 2 entraˆınera donc une
diminution du temps d’inte´gration par un facteur 4. C’est pour cela que des lentilles a`
immersion solide (SIL pour solid immersion lenses) ont e´te´ employe´es, qui ont entre autre
pour effet d’augmenter l’efficacite´ de collection au niveau de la surface de l’e´chantillon,
comme nous allons voir dans le paragraphe 2.5.
L’autre de´fi lors de la mise en place de ce dispositif provenait du fait que les BQ a`
e´tudier (CdSe de meˆme que CdTe) posse`dent un temps de vie radiatif de l’ordre de quelques
centaines de ps [55] seulement, ce qui limite le choix des de´tecteurs a` employer. Les photo-
diodes a` avalanche (APD pour avalanche photodiode), qui ont pu eˆtre utilise´es pour des
expe´riences de corre´lation sur des objets avec une dure´e de vie de quelques ns (nanocristaux
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II-VI [51] ainsi que des BQ III-V [53,56–58]), ont une re´solution temporelle trop mauvaise
(≈ 250 ps) pour nos besoins. Des APD ont e´galement pu servir a` faire de la corre´lation sur
des BQ II-VI, mais uniquement en re´gime impulsionnel [59]. Dans ce dernier cas, ce n’est en
effet pas le temps de vie qui impose une limite supe´rieure a` la re´solution temporelle, mais la
fre´quence de re´pe´tition du laser. Comme il s’agit dans notre cas de re´aliser des expe´riences
de corre´lation en continu, les PM, ayant chacun une re´solution temporelle infe´rieure a` 50
ps, sont mieux adapte´s a` nos besoins. La re´solution totale du dispositif (140 ps) est plus
grande, essentiellement a` cause de la pre´sence de deux PM, mais aussi de la dispersion des
re´seaux des monochromateurs. La re´solution a e´te´ de´termine´e par l’acquisition d’un spectre
d’auto-corre´lation d’un laser impulsionnel (TiSa) de´livrant des impulsions de 200 fs avec un
taux de re´pe´tition de 80 MHz (figure 2.5). Dans cette configuration impulsionnelle, notre
dispositif a e´galement servi a` re´aliser des expe´riences de corre´lation. Le lecteur inte´resse´ a`
ces expe´riences est renvoye´ a` la the`se de C. Couteau. Notons a` la fin que notre dispositif,
avec laser impulsionnel, permet e´galement de mesurer le temps de vie d’une BQ unique.
Pour ce faire, les signaux STOP sont de´clenche´s par les impulsions laser, tandis ce que
les photons e´mis par la BQ e´tudie´e de´clenchent les signaux START7. En d’autres mots, le
temps de vie est directement obtenu a` partir d’un histogramme de corre´lation croise´e laser
– luminescence. Comme nous allons voir dans le paragraphe 5.3, ceci nous a permis de faire
une mesure inde´pendante du temps de vie de la meˆme BQ e´tudie´e aussi en corre´lation. Afin
d’ame´liorer la re´solution temporelle, le signal START de´clenche´ par le laser a e´te´ de´tecte´ par
une photodiode. Comme son temps de re´ponse est de quelques ps seulement, la re´solution
temporelle est essentiellement celle d’un PM individuel.
2.3 Re´solution spatiale
La re´solution spatiale de la microscopie optique, et plus ge´ne´ralement de tout dispositif
optique a` champ lointain, est limite´e par la nature diffractive de la lumie`re : a` cause de la
diffraction, un point objet est reproduit par le syste`me optique par une tache d’une certaine
largeur situe´e dans le plan image, et non pas par un point image ide´al. Une approximation
qui est souvent faite pour exprimer analytiquement le cliche´ de diffraction associe´ a` un
point objet est le cliche´ d’Airy qui sera aborde´ au de´but de ce paragraphe. Ensuite, nous
allons e´tudier quelles composantes de nos dispositifs expe´rimentaux pre´sente´s auparavant
risquent de de´grader la re´solution spatiale par rapport au cas simple du cliche´ d’Airy.
Cliche´ d’Airy Conside´rons a` pre´sent la diffraction de la lumie`re a` travers une ouverture
circulaire, puisque c’est le cas qui apparaˆıt le plus souvent dans un dispositif optique ( [60]
paragraphe 10.2.5). Dans le cas de notre µ-PL, c’est l’objectif de microscope qui joue le roˆle
de l’ouverture. L’onde lumineuse est monochromatique et se propage selon z (figure 2.6).
En supposant un flux lumineux constant sur toute la surface dS dans le plan de l’ouverture,






7L’envers serait certainement plus intuitif, mais l’avantage de cette me´thode est que pour chaque START,
il y aura a` coup suˆr un STOP, les impulsions laser e´tant tous de´tecte´s. De toute manie`re, la courbe de de´clin
n’est que renverse´e dans le temps.
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Fig. 2.6 –
Ge´ome´trie pour le calcul de la diffraction
derrie`re une ouverture ronde.
Pour des ouvertures de taille raisonnable, la distance r entre dS et P ne sera pas tre`s
diffe´rente de R = OP , avec l’origine O prise au centre de l’ouverture. Avec l’approximation
classique r = R au de´nominateur de l’expression (2.2) et un de´veloppement au premier
ordre de r autour de R dans le terme de phase, le champ e´lectrique E total en P devient,


















ou` J0 est la fonction de Bessel (du premier genre) d’ordre ze´ro. Avec les proprie´te´s ge´ne´rales











On obtient alors l’intensite´ I = 12EE










Cette formule de´finit le cliche´ appele´ ((d’Airy)), repre´sente´ dans la figure 2.7. 84% de la
lumie`re arrive sur la partie centrale du cliche´, que nous appelons ((disque)) d’Airy et qui
est entoure´e par les premiers passages a` ze´ro se situant a` kaR |q| = 3.83. Dans notre cas,
les diame`tres du disque d’Airy et de l’ouverture sont suffisamment petits pour que nous
puissions remplacer R par f dans les relations (2.4) et (2.5) et ensuite tanα par sinα. En

















2 a` partir de l’e´quation (2.5).
Pour de´finir la re´solution, on peut utiliser le crite`re de Rayleigh : si l’on conside`re l’image
associe´e a` deux points objet, il faut au moins que le maximum central de l’un des cliche´s
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Fig. 2.7 –
Cliche´ d’Airy et de´finition du crite`re de
Rayleigh. La courbe en pointille´s est la
somme des deux cliche´s d’Airy.
d’Airy se trouve sur le premier passage par ze´ro de l’autre pour que l’on puisse parler de
points re´solus (figure 2.7). On en de´duit la de´finition la plus connue de la re´solution :
2π
λ
qminNA = 3.83 =⇒ qmin = 0.61 λ
NA
(2.7)
Une me´thode pour de´terminer expe´rimentalement la re´solution est d’enregistrer le disque
d’Airy et d’en de´duire les dimensions [62]. Or la position exacte du premier passage par ze´ro
est souvent difficile a` de´terminer avec pre´cision (par exemple en raison du bruit), tandis
que la largeur a` mi-hauteur (FWHM pour full width at half maximum) est une grandeur
qui peut facilement eˆtre obtenue par un ajustement approprie´. Ainsi, on pre´fe`re souvent
utiliser le crite`re de Sparrow, selon lequel deux points sont conside´re´s comme re´solus si
le maximum du premier disque d’Airy se trouve a` la mi-hauteur (I0/2) du maximum du
second disque. On en de´duit la de´finition mathe´matique :
2π
λ
qminNA = 1.62 =⇒ qmin = 0.26 λ
NA
(2.8)









Il ne s’agit bien entendu pas de la re´solution proprement dite, mais plutoˆt du diame`tre du
disque d’Airy dans le premier cas et de la FWHM dans le deuxie`me, d’ou` les pre´facteurs
double´s par rapport aux de´finitions (2.7) et (2.8).
Grandes ouvertures nume´riques Comme de´ja` souligne´ auparavant, les conside´rations du
dernier paragraphe ne repre´sentent une bonne approximation que dans le cas d’ouvertures
(nume´riques) petites, par exemple NA < 0.1. Or, dans le cas d’un microscope, cette condi-
tion n’est pas vraiment satisfaite. L’objectif de microscope e´tant un e´le´ment principal dans
notre dispositif expe´rimental, nous voulons, dans ce paragraphe, aborder une the´orie qui
n’est pas seulement limite´e aux petites ouvertures nume´riques. Celle-ci a en plus l’avantage
de traiter les champs e´lectriques et magne´tiques comme des champs de vecteurs, d’ou` la
possibilite´ d’en tirer la densite´ d’e´nergie, a` laquelle nous allons nous inte´resser, mais aussi
une quantite´ d’informations supple´mentaires telles que la polarisation ou la direction du
vecteur de Poyting. Il s’agit de la the´orie-vecteurs introduite par Wolf en 1959 [63]. Si
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cette the´orie est plus exacte que les calculs que nous venons de voir dans le dernier pa-
ragraphe, elle fait aussi quelques approximations qui de´finissent son domaine de validite´.
Ainsi, la distance ouverture – image de meˆme que la dimension late´rale de l’ouverture
sont suppose´es grandes devant la longueur d’onde. Ces approximations sont faites lors-
qu’on introduit des conditions limites dans le plan de l’ouverture pour exprimer les champs




et magne´tique ~H en un point (x, y, z) suffisamment loin derrie`re
l’ouverture. Finalement, on trouve pour ~e







~a le ((strength factor8)) [63] du rayon
Φ la fonction d’aberration de l’onde
~s un vecteur unite´.
De l’inte´gral (2.10) apparaˆıt l’interpre´tation physique de cette the´orie : au lieu d’exprimer
le champ e´lectrique comme superposition d’ondes sphe´riques comme c’est le cas dans le
principe de Huygens, on utilise dans l’expression (2.10) plutoˆt une superposition d’ondes
planes.
Il est inte´ressant de noter que dans le cas limite de petits angles α, la the´orie-vecteurs
nous fournit le meˆme re´sultat que nous avons de´ja` vu dans le paragraphe pre´ce´dent, a`
savoir le cliche´ d’Airy.
La the´orie-vecteurs a e´te´ applique´e a` un syste`me aplane´tique (c.-a`-d. stigmatique et
obe´issant a` la loi des sinus) [64] ; dans ce cas, Φ devient 0 dans la relation (2.10). Si l’on
conside`re, pour une onde incidente polarise´e line´airement (cas d’une excitation par un laser
Ar+), la densite´ d’e´nergie dans le plan focal du syste`me, on montre que seule la densite´
d’e´nergie totale < w > moyenne´e dans le temps est syme´trique par rapport a` l’intersection
axe optique – plan focal P0 (figure 2.6). Les moyennes temporelles des densite´s d’e´nergie
e´lectrique < we > et magne´tique < wh >, quant a` elles, de´pendent de l’angle d’azimut
φ. Puisque le signal de´tecte´ est proportionnel a` < we >, nous verrons donc en toute
rigueur un disque d’Airy asyme´trique par rapport a` P0. Seul pour une onde incidente non
polarise´e, < we > et < wh > deviennent elles aussi inde´pendantes de l’azimut, remplissant
la condition 12 < w >=< we >=< wh >, ce qui aboutit a` un disque d’Airy syme´trique.
La the´orie-vecteurs nous donne encore un autre re´sultat important : repre´sente´ en unite´s
optiques, le disque d’Airy devient de plus en plus large lorsque le demi-angle d’ouverture α
augmente. En posant l’indice de re´fraction n constant, on peut donc dire que la re´solution,
compare´e au re´sultat que l’on attend selon la relation (2.7), se de´te´riore de plus en plus si
NA est augmente´e, justement parce que les approximations faites auparavant deviennent
de moins en moins bonnes. Avec notre objectif de microscope et son ouverture nume´rique
e´gale a` 0.4, nous pouvons donc nous attendre a` un pre´facteur le´ge`rement plus e´leve´ que
0.61 dans l’expression (2.7)9.
Profil gaussien En traitant le cliche´ d’Airy, nous avons fait l’hypothe`se d’une illumina-
tion homoge`ne de toute l’ouverture. Dans notre cas, ou` l’objectif de microscope est illu-
mine´ par un faisceau laser, nous avons par contre a` faire a` un profil gaussien exprime´ par
8quelque chose comme l’amplitude du champ e´lectrique dans le plan de l’ouverture
9Nous ne pouvons pas donner des valeurs exactes pour le pre´facteur car elles n’ont pas e´te´ publie´es dans
la re´fe´rence [64].
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exp(2̺2/w2), avec w le waist du faisceau laser. Ici, la condition d’une illumination homoge`ne
n’est approximativement satisfaite que dans le cas d’un faisceau laser fortement e´largi. Si
l’on prend en compte un profil gaussien dans des calculs base´s sur la the´orie scalaire de
Jipson et Williams [65] ou encore la the´orie-vecteurs de Born [66], on trouve alors que le
cliche´ de diffraction devient plus large que le cliche´ d’Airy correspondant a` une illumination
homoge`ne. Cette de´gradation devient importante surtout pour des faisceaux laser relative-
ment e´troits par rapport au diame`tre 2a de l’ouverture (donc pour un rapport a/w e´leve´),
d’ou` l’importance de l’expanseur de faisceau dans notre chemin d’excitation (paragraphe
2.2). De plus, on trouve [66] que la de´gradation est d’autant plus prononce´e que l’ouverture
nume´rique est petite. Notons a` la fin de ce paragraphe que si un e´largissement important du
faisceau excitateur ame´liore la re´solution spatiale, il entraˆıne aussi des pertes importantes
de lumie`re en raison des bords de l’ouverture, ce qui n’est pas de´sirable si on est limite´ en
puissance. Dans le cas ou` une haute transmission du bras d’excitation est ne´cessaire, on
peut dire qu’un choix du faisceau laser tel que a/w = 1 est un bon compromis, car il ne
de´te´riore que peu la re´solution [66].
2.4 Champ proche
Pour ame´liorer la re´solution spatiale d’un instrument optique par rapport a` celle donne´e
par la relation (2.7), on a souvent recours a` l’effet du champ proche. Puisque nous en avons
profite´ aussi en employant des masques et des mesas (voir prochain paragraphe), nous
voulons rappeler rapidement son principe, avant de de´crire dans le prochain paragraphe
comment il est re´alise´ dans la pratique.
Conside´rons une onde plane de vecteur d’onde ~k = (kx, ky, kz) qui se propage dans la
direction z et qui tombe sur un objet de taille finie se trouvant dans le plan xy avec une fonc-
tion de transmission T (x, y, 0). L’onde derrie`re l’objet peut s’e´crire comme superposition
d’ondes planes






ve´rifiant A(x, y, 0) = T (x, y, 0) et impliquant la transforme´e de Fourier bidimensionnelle :
A˜(kx, ky, kz) ∝ eizkz = eiz
√
k2−k2x−k2y (2.12)
Le module du vecteur d’onde k est impose´ par l’onde incidente, mais kx et ky sont variables.
Ainsi on obtient deux cas :
• Si k2 > k2x+ k2y , la transforme´e de Fourier (2.12) devient une onde qui se propage et qui
peut eˆtre de´tecte´e a` longue distance. C’est le champ lointain.
• Dans le cas k2 < k2x + k2y , la racine dans (2.12) devient imaginaire, ce qui conduit a` une
onde qui de´croˆıt de manie`re exponentielle selon l’axe z. Ce champ e´vanescent est alors
limite´ aux alentours imme´diats de l’objet. C’est le champ proche.
Nous voulons a` pre´sent faire l’image de notre objet. Par des me´thodes de microscopie
conventionnelles, on peut, dans la limite d’objectifs infiniment e´tendus dans le plan xy
(NA → 1), collecter toutes les informations contenues dans le champ lointain. Dans le
cas plus re´aliste de NA < 1, une partie meˆme de ces informations est perdue, la valeur
maximale pour k2x+k
2
y n’e´tant pas seulement de´termine´e par λ = 2π/k, mais aussi par NA.
Toujours est-il que l’objectif de microscope, et plus ge´ne´ralement toute ouverture dans le
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sens de la figure 2.6, agit comme filtre passe-bas, ne laissant passer que des composantes de
Fourier (2.12) avec des fre´quences spatiales kx et ky au-dessous d’une certaine limite fixe´e
par λ et NA. Par ailleurs, les informations sur l’objet contenues dans le champ proche sont
perdues a` coup suˆr en microscopie standard.
Afin de pouvoir collecter aussi quelques modes e´vanescents, on peut, bien suˆr, penser
a` placer le de´tecteur suffisamment proche de l’e´chantillon, ce qui n’est par contre pas
re´alisable dans la pratique. Une autre solution est de transformer, a` l’aide d’un objet de
dimensions infe´rieures a` λ, se trouvant au niveau du champ proche, des modes e´vanescents
en des ondes qui se propagent. Nous verrons dans le prochain paragraphe comment ce petit
objet est re´alise´ concre`tement.
2.5 Ame´liorations par rapport a` la microscopie optique standard
Dans ce paragraphe nous voulons exposer les me´thodes expe´rimentales auxquelles nous
avons eu recours pour ame´liorer les performances de nos dispositifs de µ-PL pre´sente´s dans
le paragraphe 2.2. Les performances conside´re´es sont l’efficacite´ de collection et bien suˆr la
re´solution spatiale. Comme certaines me´thodes permettent en effet de passer un dispositif de
µ-PL standard en re´gime de couplage a` champ proche, nous voulons tout d’abord survoler
brie`vement l’exemple le plus ce´le`bre de ce type de couplage (bien que nous ne l’avions pas
utilise´), a` savoir le NSOM.
NSOM Le NSOM est base´ sur le balayage d’une ouverture de diame`tre tre`s infe´rieur a` λ
sur la surface de l’e´chantillon. L’ouverture est place´e a` une distance de l’e´chantillon qui est
de l’ordre de quelques centaines de nm seulement et joue le roˆle de ((petit objet)) transfor-
mant les modes e´vanescents en ondes propagatives (voir paragraphe pre´ce´dent). On parvient
ainsi a` obtenir, graˆce a` l’effet de champ proche, des super-re´solutions de quelques dizaines
de nm. Le NSOM a e´te´ re´alise´ pour la premie`re fois par Pohl et al. en 1984 [67], qui a pu
re´soudre des dessins de 25 nm avec une longueur d’onde de 488 nm.
On re´alise la petite ouverture typiquement en e´tirant une fibre optique de manie`re a`
ce qu’une pointe effile´e se forme d’un coˆte´. Ensuite, on me´tallise la pointe tout en lais-
sant un petit trou non me´tallise´ a` son extre´mite´ pour obtenir l’ouverture. Son placement
extreˆmement pre`s de l’e´chantillon, dont la ne´cessite´ a e´te´ illustre´e par Betzig et al. [68],
demande une boucle de re´troaction semblable a` d’autres techniques de microscopie tel
que l’AFM. Historiquement, ceci a e´te´ re´alise´ par courant tunnel [68], mais la plupart des
NSOM d’aujourd’hui sont base´s sur l’amortissement de vibrations (induites par un quartz
pie´zoe´lectrique) de la pointe lorsque celle-ci se trouve a` proximite´ de l’e´chantillon.
Comme nous avons de´ja` vu dans le paragraphe 2.1, le NSOM peut fonctionner dans
tous les trois modes de la spectroscopie spatialement re´solue, avec la restriction que le
mode d’excitation et de de´tection locales ne permet pas le choix inde´pendant des parties
excite´e et de´tecte´e, ce qui est un grand de´savantage par rapport a` la microscopie confocale
impliquant un pinhole dans le plan image de l’objectif. Un autre prix a` payer pour la
super-re´solution du NSOM est qu’en raison de la courte distance pointe – e´chantillon, le
NSOM n’est applicable que dans le cas de surfaces plates [69]. En outre, l’acquisition des
donne´es doit impe´rativement se faire de fac¸on se´rielle ce qui me`ne a` des temps d’acquisition
relativement longs, d’autant plus que l’efficacite´ de collection est tre`s faible en raison du
petit diame`tre de l’ouverture. Un des plus grands proble`mes du NSOM est finalement
que les images obtenues ne peuvent eˆtre interpre´te´es de manie`re triviale. Ainsi, les images
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sont influence´es par l’existence d’un couplage important entre l’e´chantillon et la source
lumineuse/le de´tecteur [70]. On essaie alors d’identifier cette influence en comparant des
calculs the´oriques avec des re´sultats expe´rimentaux effectue´s sur des structures test [70].
A cela s’ajoutent des contraintes me´caniques dans la pointe NSOM ou dans l’e´chantillon
provoquant de la bire´fringence qui risque de fausser conside´rablement la polarisation de la
lumie`re collecte´e [71]. Ces contraintes peuvent apparaˆıtre par exemple par la me´tallisation
de la pointe NSOM ou par le montage de l’e´chantillon.
Microscopie confocale avec pinhole Le montage d’un pinhole dans le plan image d’un
objectif de microscope permet de de´limiter la zone de de´tection au point focal de l’objectif.
On choisit alors la de´tection locale parmi les trois approches pre´sente´es dans le paragraphe
2.1, e´ventuellement combine´e avec une excitation locale, ce qui est re´alise´ dans la microsco-
pie confocale. Dans le cas ge´ne´ral, la de´limitation de la zone de´tecte´e apporte´e par le pinhole
se fait dans les trois dimensions de l’espace, et il faut distinguer entre la re´solution late´rale
dans le plan et la re´solution axiale selon l’axe optique. Or, l’e´paisseur de nos e´chantillons
e´tant tre`s infe´rieure a` la re´solution axiale, nous ne ferons par la suite que des conside´rations
bidimensionnelles en parlant seulement de la re´solution late´rale dans le plan focal de l’ob-
jectif. Pour trouver cette re´solution dans le cas d’un microscope confocal, il est convenable
de distinguer deux fonctions [66] : d’une part, une fonction i(q), qui de´crit l’illumination
(locale) de l’e´chantillon a` e´tudier, repre´sente la probabilite´ que des photons aboutissent jus-
qu’au point (q, φ) a` la surface de l’e´chantillon. D’autre part, une fonction c(q) concernant
la de´tection, repre´sente la probabilite´ que des photons venant de (q, φ) soient collecte´s.
La fonction pconf(q) qui de´finit finalement la re´solution (((confocal acceptance function)),
CAF) est obtenue par la simple multiplication de i(q) avec c(q), ces dernie`res e´tant des
probabilite´s inde´pendantes :
pconf(q) = i(q) · c(q) (2.13)
Nous voulons d’abord conside´rer le cas d’une source lumineuse ponctuelle et d’un pinhole
infiniment mince. Sous des conditions simples d’illumination homoge`ne d’un objectif de
faible ouverture nume´rique, les probabilite´s i(q) et c(q) sont alors donne´es par la fonction
d’Airy (2.5). Compare´e a` celle-ci, la fonction confocale pconf(q) est plus mince, ce qui est la
raison pour le fait que la re´solution spatiale est meilleure dans un dispositif expe´rimental
confocal. En appliquant le crite`re d’un dip de 26% en analogie avec le crite`re de Rayleigh





Un pinhole infiniment mince correspondant a` un pic de Dirac n’est certes pas re´alisable dans
la pratique. On a plutoˆt a` faire a` des pinholes d’un certain diame`tre, ou` l’on doit introduire
la fonction de transmission a` travers le pinhole tp(r). La probabilite´ de collection c(q) n’est
cette fois pas donne´e simplement par la fonction d’Airy, mais par la convolution de la
fonction d’Airy avec tp(q) = tp(r/a), ou` a est l’agrandissement introduit par l’objectif.
Ceci me`ne a` une largeur plus importante de c(q) ainsi que de pconf(q) par rapport au
pinhole infiniment petit, donc a` une re´solution spatiale comprise entre celles donne´es par
les expressions (2.7) et (2.14).
Les pinholes permettent donc de surmonter la limitation (2.7) due a` la diffraction lu-
mineuse tout en e´tant une me´thode a` champ lointain. En choisissant une petite taille, on
peut se rapprocher de la re´solution (2.14), sous le prix par contre d’une faible efficacite´ de
collection, d’ou` la ne´cessite´ de faire un compromis entre re´solution et collection.
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a) b) c) d)
Fig. 2.8 – Technique de re´alisation des masques, comportant (a) le de´poˆt d’une couche
opaque d’Al, (b) l’e´talement et la lithographie d’une re´sine, (c) l’enle`vement de la re´sine
de´veloppe´e ainsi que la gravure humide de l’Al et (d) l’enle`vement de la re´sine.
Spectroscopie avec masque Pour la plupart de nos expe´riences, nous avons eu recours
aux masques. Cette me´thode consiste en un de´poˆt d’un mate´riau opaque a` la surface d’un
e´chantillon et la gravure d’un trou a` travers ce mate´riau de´pose´. Le trou joue le meˆme roˆle
que l’ouverture au bout de la pointe me´tallise´e d’un NSOM ou bien que le pinhole monte´
dans le bras de de´tection d’un microscope, sauf que le ((pinhole)) se trouve maintenant
dans le plan objet et non pas image de l’objectif. Par rapport a` un montage confocale,
le trou a` travers un masque ne permet par contre pas un choix inde´pendant de la partie
excite´e et de la partie de´tecte´e de l’e´chantillon, en analogie avec le NSOM. Cette me´thode
a cependant l’avantage qu’une tache de lumie`re excitatrice extreˆmement petite a` la surface
de l’e´chantillon n’est plus ne´cessaire, la taille des parties excite´e et de´tecte´e ainsi que la
re´solution spatiale e´tant maintenant de´finies par la taille du trou. Avec la technique de
re´alisation de´taille´e dans la figure 2.8, nous arrivons a` re´duire le diame`tre des trous jusqu’a`
150 nm environ. Ainsi, les masques nous permettent d’atteindre le re´gime du couplage
a` champ proche tout en e´vitant un grand proble`me du NSOM de l’interpre´tation non
triviale des donne´es. Une faible efficacite´ de collection pour de petits trous reste certes un
proble`me, auquel nous avons reme´die´ en utilisant une SIL en combinaison avec un masque
pour les expe´riences de corre´lation du chapitre 5, pour lesquelles une collection efficace est
cruciale (voir le paragraphe 2.2). Un point fort des trous par rapport a` toutes les me´thodes
pre´sente´es plus haut est finalement que l’on puisse retrouver les spectres (par exemple de
BQ uniques), meˆme apre`s le transfert de l’e´chantillon d’un dispositif expe´rimental a` un
autre.
Spectroscopie avec me´sas Pour beaucoup d’expe´riences sur des BQ CdSe, nous avons
e´galement utilise´ la technique des me´sas. Son principe est d’enlever les couches e´pitaxie´es sur
tout l’e´chantillon hormis dans des zones de petite taille pouvant atteindre, avec les e´tapes
illustre´es dans la figure 2.9, un diame`tre de 50 nm environ. Les remarques faites dans
le contexte des masques restent valables, sauf que les me´sas, en raison de leur fragilite´,
ne peuvent eˆtre utilise´s en combinaison avec une SIL, ce qui est compense´ par le fait
qu’intrinse`quement, les me´sas donnent une collection plus efficace que des masques de
taille analogue. De plus, les effets de confinement et de guidage de la lumie`re induits par
les bords des me´sas peuvent eˆtre renforce´s si on les enterre, apre`s l’enle`vement du substrat,
dans du me´tal, ce qui est e´galement en train de se faire dans notre e´quipe.
Microscopie a` immersion d’huile En partant de la de´finition (2.7) de la re´solution spa-
tiale, on trouve qu’une approche pour son ame´lioration consiste a` augmenter l’indice optique
n entre l’objectif de microscope et l’e´chantillon. Historiquement, cela a e´te´ re´alise´ en pre-
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Fig. 2.9 – Technique de re´alisation des me´sas, comportant (a) l’e´talement et la lithographie
d’une re´sine, (b) l’enle`vement de la re´sine de´veloppe´e ainsi que le de´poˆt d’une couche de
Ti, (c) le lift-off du Ti et (d) la gravure humide de l’e´chantillon ainsi que l’enle`vement du
Ti par attaque acide.
mier par des lentilles a` immersion d’huile (OIL pour oil immersion lenses), avec n = 1.5.
A titre d’exemple, elles ont e´te´ applique´es a` la lithographie [72] ou a` l’e´tude de mate´riaux
semiconducteurs [73]. Dans le contexte de ces derniers par contre, les OIL pre´sentent de
grands inconve´nients tels que le risque de contamination (d’autant plus qu’elles sont sou-
vent corrosives) ou l’impossibilite´ de les utiliser sous vide a` basse tempe´rature [74]. C’est
pour cela que l’on peut s’inte´resser a` une me´thode alternative pour augmenter n, a` savoir
les SIL.
Microscopie a` immersion solide Les SIL sont des lentilles tre`s particulie`res de petite
taille (typiquement 1 mm) en un mate´riau transparent avec un grand indice optique nSIL
(souvent des semiconducteurs). Comme elles sont pose´es directement sur la surface de
l’e´chantillon, leur surface infe´rieure est toujours plate. Le type de SIL le plus simple et le
plus adapte´ a` la spectroscopie de semiconducteurs consiste en un he´misphe`re parfait. Ainsi
elles n’introduisent pas d’aberration supple´mentaire dans le syste`me optique, et ce pour
toutes les longueurs d’onde.
Les SIL ont apparu pour la premie`re fois en 1990 dans un microscope optique [75]
de´veloppe´ a` l’universite´ de Stanford. Depuis, elles ont e´te´ e´galement utilise´es dans de nom-
breux autres domaines, notamment l’enregistrement magne´to-optique [76], la lithographie
optique [77] et bien suˆr la spectroscopie de semiconducteurs [78] (depuis 1997), la plupart
du temps en raison de la meilleure re´solution spatiale qu’elles apportent, en analogie avec
les OIL. Pour les he´misphe`res, le facteur d’ame´lioration est simplement de nSIL, puisque
seul l’indice optique de l’environnement au-dessus de l’e´chantillon est change´ ; le chemin
optique, quant a` lui, n’est pas alte´re´, la surface supe´rieure des he´misphe`res n’introduisant
aucune re´fraction de la lumie`re (figure 2.10). Si l’on choisit un indice optique e´leve´, les
SIL permettent de re´aliser des ouvertures nume´riques supe´rieures a` 1 et d’atteindre donc
le re´gime a` champ proche. Ainsi, Wu et al. ont de´montre´ la faisabilite´ de NA = 2.0 [62] en
choisissant comme SIL un he´misphe`re de GaP (n = 3.4). Avec une longueur d’onde de 560
nm, la re´solution, de´termine´e a` partir de l’image de boules fluorescentes, e´tait seulement
de 139 nm.
Comme autre avantage des SIL, on peut nommer leur compatibilite´ avec les masques, ce
que nous allons utiliser dans le chapitre 5, ainsi qu’avec les pinholes d’un montage confocal,
qui ame´liorent davantage la re´solution spatiale. Par le passe´, cette dernie`re combinaison a
e´te´ utilise´e en microscopie, ou` les SIL ont meˆme pu renforcer le contraste de l’image [79],
de meˆme qu’en spectroscopie de semiconducteurs [80], ou` le choix inde´pendant des par-
ties excite´e et de´tecte´e a permis la mesure directe de la longueur de cohe´rence d’excitons














Fig. 2.10 – Origine de la meilleure efficacite´ de collection (a) si l’on utilise des SIL par
rapport au cas (b) sans SIL. En choisissant nAir < nSIL < nE, on diminue les pertes de
re´flection de la luminescence (À et Á), pendant que le demi-angle de collection a` l’inte´rieur
de l’e´chantillon β est augmente´ (Â).
dans des puits quantiques. La grande flexibilite´ de l’utilisation des SIL se manifeste aussi
en leur applicabilite´ pour des expe´riences re´solues en polarisation [81] ainsi que re´solues
en temps [82], ou` l’on doit par contre conside´rer e´ventuellement un retard supple´mentaire
du signal en raison de la vitesse de lumie`re plus petite a` l’inte´rieur des SIL [83]. Dans
nos expe´riences de temps de de´clin du paragraphe 5.3, ce retard est cependant ne´gligeable
devant la re´solution temporelle des PM. Finalement, les SIL offrent une efficacite´ de trans-
mission 103-fois supe´rieure a` une ouverture de NSOM donnant la meˆme re´solution spa-
tiale [84], ce qui est appre´cie´ en microscopie mais e´galement en photolithographie [77], ou`
les SIL re´duisent conside´rablement les temps d’insolation de la re´sine.
En spectroscopie de semiconducteurs, cette bonne transmission concerne en particulier
la luminescence, ce qui me`ne a` une efficacite´ de collection accrue de dispositifs a` immer-
sion solide, et ce meˆme par rapport au cas sans SIL. Cet effet, observe´ pour la premie`re
fois par Sasaki et al. [78], est tout a` fait remarquable pour une me´thode ame´liorant la
re´solution spatiale, qui a normalement pour conse´quence de diminuer la collection comme
nous venons de voir a` l’exemple des pinholes, des masques ou encore du NSOM. En raison
de l’augmentation de collection apporte´e par les SIL, elles ont e´te´ applique´es en particulier
a` des expe´riences de corre´lation [53, 54], ou` une bonne efficacite´ de collection est cruciale
(voir paragraphe 2.2). Puisque la meilleure collection (et non pas la meilleure re´solution)
est la seule raison pour laquelle nous aussi avons employe´ les SIL pour nos expe´riences de
corre´lation pre´sente´es dans le chapitre 5, nous voulons par la suite expliquer cet effet en
de´tail a` l’aide de la figure 2.10. Nous conside´rons le cas d’un indice optique nSIL infe´rieur
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a` celui de l’e´chantillon nE, correspondant a` la situation re´elle de nos expe´riences avec une
SIL en ZrO2 avec nSIL = 2.2. Dans ce cas, de´ja` simplement le fait d’introduire un mate´riau
d’indice optique interme´diaire entre l’air et l’e´chantillon augmente la collection, puisque les
pertes totales de re´flexion aux interfaces de la luminescence sortant de l’e´chantillon sont
diminue´es : si la SIL introduit des pertes supple´mentaires À a` sa surface supe´rieure, cet
effet est plus que compense´ par la diminution des pertes Á a` l’interface SIL – e´chantillon.
Lorsque la SIL est utilise´e avec un objectif de microscope d’une ouverture nume´rique de 0.4,
ce qui est fait dans nos expe´riences, l’augmentation de la collection due a` cette diminution
des pertes a e´te´ estime´e a` 10% [81], ce qui est relativement petit.
En effet, la contribution plus importante a` la meilleure collection provient d’ailleurs :
puisque l’indice optique nE est moins diffe´rent de nSIL que de nAir, les rayons lumineux
sont moins re´fracte´s a` l’interface SIL – e´chantillon qu’a` l’interface air – e´chantillon. Ceci
conduit, au niveau de l’e´metteur dans la couche active qui se trouve dans le plan focal de
l’objectif, a` un angle de collection Â plus grand, dans lequel la luminescence est collecte´e
par l’objectif. En notant l’environnement au-dessus de l’e´chantillon ((X)) (X pour SIL ou







sin θdθ = 2π(1 − cos βX) avec βX = arcsin(nX
nE
sinα) , (2.15)
ou` le demi-angle de collection βX a` l’inte´rieur de l’e´chantillon est lie´ a` l’ouverture nume´rique
NA = nX sinα de l’objectif. Il faut noter que dans la limite nE >> nSIL, nous pouvons
de´duire de la relation (2.15) pour l’augmentation de l’efficacite´ de collection due au chan-
gement de l’angle solide :
1− cos βSIL





























) = n2SIL (2.16)
Ainsi nous trouvons le meˆme facteur de n2SIL propose´ aussi par Sasaki et al. [78], avec la
diffe´rence que l’angle βX de ces derniers auteurs n’e´tait pas limite´ par l’ouverture nume´rique,
mais pas l’angle de re´flexion totale interne de l’e´chantillon. Avec nos SIL en ZrO2, cette
deuxie`me contribution a` l’ame´lioration de la collection nous donne donc un facteur de 4.8.
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3Proprie´te´s optiques limitant
l’e´mission a` un photon de boˆıtes
CdTe/ZnMgTe et CdSe/ZnSe
Des dispositifs expe´rimentaux spatialement re´solus comme la plupart de ceux pre´sente´s
dans le chapitre pre´ce´dent permettent de remonter aux proprie´te´s optiques de la BQ unique.
En effet, en augmentant progressivement la re´solution spatiale, on voit que le pic large
de macro-PL sur un ensemble de boˆıtes se de´compose de plus en plus en des raies fines
d’une largeur de l’ordre de 100 µeV (a` basse tempe´rature) qui proviennent de la nature
discre`te des e´tats de porteurs dans les BQ. Sur des BQ CdSe/ZnSe, ceci a e´te´ illustre´ en
premier en 1996 [4] par des e´tudes de microscopie optique a` champ proche (NSOM). En
ne conside´rant pas la de´ge´ne´rescence en e´nergie, on peut dire que chaque raie correspond
a` un e´tat localise´. Par contre, plusieurs raies fines dans le spectre peuvent provenir du
meˆme potentiel localisateur (la BQ), dont l’origine peut eˆtre la structure fine (paragraphe
3.2), la pre´sence d’autres excitons (paragraphe 3.5) ou de charges (paragraphes 3.6 et 3.7)
dans la meˆme BQ. Nous verrons que les charges peuvent e´galement e´largir les raies fines
(paragraphe 3.3), les faire disparaˆıtre ou apparaˆıtre a` une autre e´nergie (paragraphe 3.4).
Puisque tous ces phe´nome`nes peuvent limiter les performances d’un e´metteur a` un photon
base´ sur une BQ unique, nous les discuterons en de´tail par la suite. Nous nous limiterons
dans ce chapitre aux basses tempe´ratures (∼ 5 K).
3.1 Echantillons e´tudie´s
Nous allons pre´senter des re´sultats sur diffe´rents types d’e´chantillons, dont la structure
est sche´matise´e dans la figure 3.1. L’inte´reˆt de ces e´chantillons apparaˆıtra surtout dans le
paragraphe 4.2 mais notons de´ja` ici brie`vement l’avantage de chacune de ces structures. Par
rapport a` la structure classique CdTe/ZnTe (figure 3.1a), le syste`me CdTe/Zn1−xMgxTe
(figure 3.1b) permet d’augmenter le confinement des porteurs selon l’axe de croissance. En
effet, l’augmentation du pourcentage x de Mg entraˆıne une augmentation de la largeur de
la bande interdite de ZnMgTe. Nous devons cependant pas perdre de vue que nos boˆıtes de
tellurures sont connecte´es entre elles par une couche de mouillage en CdTe, qui ne repre´sente
qu’une barrie`re de potentiel tre`s faible pour les porteurs dans les BQ. Afin d’augmenter
leur confinement e´galement dans le plan de la croissance, nous avons re´alise´ des structures
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Fig. 3.1 – Sche´ma du dessin et de la structure de bande selon l’axe de croissance des
syste`mes de BQ conside´re´s dans ce travail.
CdTe/MgTe/ZnMgTe (figure 3.1c), dans lesquelles la fine couche en MgTe joue le roˆle de
couche de mouillage avec des e´tats e´lectroniques rehausse´s. Finalement nous allons nous
inte´resser aux structures CdSe/ZnSe (figure 3.1d) qui pre´sentent e´galement un meilleur
confinement des porteurs par rapport au syste`me CdTe/ZnTe.
3.2 Structure fine
Rappels the´oriques Dans des mate´riaux semiconducteurs de structure blende de zinc, les
e´lectrons sont caracte´rise´s par un moment angulaire j = s = 12 , alors que les trous ont
j = l + s = 32 , ou` l est le moment orbital et s le spin. Dans le semiconducteur massif, les
trous sont en conse´quence 4-fois de´ge´ne´re´s a` k = 0. Les trous avec mj = ±32 sont nomme´s
trous lourds (ou hh pour heavy hole) et ceux avec mj = ±12 portent le nom de trous
le´gers (ou lh pour light hole). Lorsqu’on passe du mate´riau massif au puits quantique,
la de´ge´ne´re´cence a` k = 0 entre trous lourds et trous le´gers est leve´e, de fac¸on que les
premiers sont e´nerge´tiquement plus favorables par rapport aux derniers et qu’ils peuvent
eˆtre conside´re´s comme e´tant dans le niveau fondamental. Si nous construisons maintenant
un exciton a` partir d’un e´lectron de nombre quantique ms et d’un trou lourd de nombre
quantique mj, chacun e´tant dans l’e´tat fondamental, l’exciton sera a` priori 4-fois de´ge´ne´re´
et caracte´rise´ par les nombres quantiquesM = ms+mj = ±1,±2. Cette de´ge´ne´re´scence est
cependant leve´e par l’interaction d’e´change entre l’e´lectron et le trou, dont nous voulons
faire quelques rappels par la suite, car elle est indispensable pour la compre´hension de
l’e´mission de puits ou de boˆıtes quantiques.




~b de´crit un vecteur du re´seau re´ciproque. Dans l’espace des k tous les termes H~b sont
analytiques dans la limite ou` le moment de l’exciton k tend vers 0, sauf H0 qui lui est
non-analytique a` k = 0. Ainsi, l’hamiltonien d’e´change est ge´ne´ralement de´compose´ en une
partie analytique HA =
∑
~b 6=0H~b, appele´e aussi interaction courte porte´e, et une partie
non-analytique HN = H0, nomme´e aussi interaction longue porte´e. Dans l’approximation
dipolaire1, cette dernie`re n’affecte que les e´tats optiquement actifs.
1c.-a`-d. avec un de´veloppement limite´ de l’hamiltonien de l’interaction longue porte´ jusqu’au terme
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Dans un puits quantique, c’est l’interaction courte porte´e qui est responsable de la
leve´e de de´ge´ne´re´scence des excitons, se´parant les excitons optiquement actifs (((brillants))),
avec M = ±1, des excitons non optiquement actifs, appele´s souvent excitons ((noirs)) et
caracte´rise´s par M = ±2. La se´paration e´nerge´tique entre les excitons noirs, situe´s plus
bas en e´nergie, et les excitons brillants est appele´e habituellement δ0. L’interaction longue
porte´e, quant a` elle, ne joue pas un grand roˆle dans les puits quantiques pour des vecteurs
d’onde k de l’exciton ((normalement)) petit, et est strictement nulle a` k = 0.
Ceci n’est plus valable si l’on conside`re un exciton fortement localise´ dans un minimum
de potentiel d’un puits quantique rugueux ou dans une boˆıte quantique. En effet, la fonction
d’onde d’un exciton localise´ est de´crite par une superposition d’excitons dont certains ont
un vecteur d’onde k si grand que l’interaction longue porte´e ne peut plus eˆtre ne´glige´e.
Elle peut meˆme de´passer l’interaction courte porte´e, comme il a e´te´ montre´ par Goupalov
et al., qui a mode´lise´ des potentiels localisateurs par des boules sphe´riques [86]. Dans nos
boˆıtes, les deux parties de l’e´change, analytique et non-analytique, vont donc contribuer a`
δ0 dans le cas ge´ne´ral.
Conside´rons maintenant les excitons brillants | ± 1〉. A la recombinaison d’un exciton
| + 1〉 (| − 1〉), un photon polarise´ σ+ (σ−) est e´mis. Dans un puits quantique de meˆme
que dans un potentiel localisateur syme´trique dans le plan de la croissance, les deux e´tats
| ± 1〉 sont de´ge´ne´re´s, et tous les photons ont la meˆme e´nergie. Si on excite le mate´riau
semiconducteur de manie`re a` ge´ne´rer autant d’excitons |+ 1〉 que | − 1〉 dans un potentiel
localisateur, par exemple en excitant de fac¸on non-re´sonante, la luminescence provenant de
celui-ci est non-polarise´e. Si on re´duit maintenant la syme´trie en passant a` des potentiels
localisateurs asyme´triques, la de´ge´ne´rescence des excitons brillants est leve´e et les e´tats
|±1〉 sont me´lange´s. Les nouveaux e´tats propres sont les combinaisons line´aires syme´trique
et asyme´trique 1√
2
(|+1〉±eiφ2 |−1〉) des e´tats pre´ce´dents. Ils sont optiquement actifs suivant
les deux axes principaux orthogonaux x et y de la nanostructure, ou` x et y sont tourne´s
autour de l’axe z d’un angle de φ2/2 par rapport aux axes fixes x0 et y0. Les nouveaux
e´tats sont se´pare´s par une e´nergie d’e´change nomme´e habituellement δ2. Par conse´quence,
un spectre de µ-PL montre deux raies (le doublet radiatif) se´pare´es de δ2, qui peuvent
eˆtre toutes les deux attribue´es au meˆme potentiel localisateur. A l’aide des nouveaux e´tats
excitoniques, on peut facilement s’apercevoir que les deux raies doivent eˆtre polarise´es
line´airement, et ce selon les deux directions orthogonales x et y qui correspondent aux axes
principaux de la nanostructure. Les directions de polarisation line´aire correspondantes sont
note´es Πx et Πy.
La de´ge´ne´rescence des excitons noirs est leve´e de`s le passage au puits quantique, et nous
avons vu que c’est uniquement le terme courte porte´e qui peut en eˆtre responsable. La
se´paration e´nerge´tique correspondante s’appelle δ1. Dans nos BQ de CdTe/ZnTe, elle n’a
pas pu eˆtre mesure´e [87]. On peut en de´duire que la se´paration e´nerge´tique δ2 observe´e sur
les excitons brillants est essentiellement due a` l’interaction longue porte´e [88].
Pour re´sumer les points et de´finitions essentielles de ce petit rappel, nous donnons l’ha-
miltonien de l’interaction d’e´change dans un centre localisateur, repre´sente´ dans la base








eiφ2δ2 δ0 0 0
0 0 −δ0 e−iφ1δ1
0 0 eiφ1δ1 −δ0

 (3.1)
dipolaire en (~k~p)(~k~p)∗ [86] avec ~p, ope´rateur d’impulsion
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Si les e´tats de cette base contiennent uniquement des trous lourds, il faut noter aussi que
l’asyme´trie dans la plan xy n’a pas seulement pour effet de lever la de´ge´ne´rescence des
excitons brillants, mais aussi de me´langer les trous lourds avec les trous le´gers [90]. Un fort
me´lange hh-lh peut mener a` des intensite´s diffe´rentes des deux composantes de l’exciton
brillant [91]. Nous reviendrons sur ce me´lange dans le contexte des trions (paragraphe 3.6).
Notons a` la fin que le de´doublement de raies observe´ sur les excitons brillants provenant
de centres localisateurs asyme´triques peut eˆtre aussi compris de manie`re qualitative sans
avoir recours a` la me´canique quantique. Selon des conside´rations faites par Andreani et
Bassani pour de´terminer l’interaction d’e´change d’excitons dans des puits quantiques [92],
la partie longue porte´e responsable du δ2 est e´quivalente a` la re´ponse e´lectrostatique d’un
mate´riau die´lectrique a` la pre´sence de charges. Si nous appliquons ce fait a` un potentiel
localisateur asyme´trique, le pre´sence de l’exciton y ge´ne`re alors un champ e´lectrique, qui,
lui, induit un champ de de´polarisation. La grandeur de ce dernier champ de´pend maintenant
de l’orientation du champ e´lectrique (ou de l’exciton) par rapport aux axes principaux du
potentiel localisateur : un alignement selon l’axe court (long) conduit a` un fort (faible)
champ de de´polarisation, ce qui explique finalement le de´doublement observe´.
Quelques re´sultats expe´rimentaux pre´ce´dents Le de´doublement duˆ a` l’asyme´trie a e´te´
observe´ en PL en premier sur des puits quantiques de GaAs caracte´rise´s par une cer-
taine rugosite´ d’interface [93]. Par de la macro-PL re´sonante, Blackwood et al. pouvaient
identifier une partie des centres localisateurs comme e´tant asyme´triques, en mesurant le
degre´ de polarisation circulaire en fonction du champ magne´tique. Equipe´s d’un dispositif
expe´rimental de haute re´solution spatiale aussi bien que spectrale, Gammon et al. ont re´ussi
un peu plus tard pour la premie`re fois de montrer le de´doublement δ2 directement par la
polarisation de raies de centres localisateurs uniques [94]. La` encore, ces centres e´taient
situe´s dans un puits quantique rugueux de GaAs. Par une excitation re´sonante, on a pu
mettre aussi en e´vidence le de´doublement des e´tats excite´s. En mode´lisant les centres loca-
lisateurs asyme´triques par des potentiels rectangulaires et en utilisant l’approximation de
la fonction enveloppe factorise´e de l’exciton, Ivchenko et al. ont pu confirmer les re´sultats
expe´rimentaux apporte´s par Gammon et al. [89, 95].
Si les premie`res mises en e´vidence du de´doublement lie´ a` l’asyme´trie ont e´te´ faites sur des
puits de GaAs, il a e´te´ entre temps trouve´ aussi sur des BQ II-VI. En 1999, Kulakovskii et al.
montrent, sur une BQ CdSe, que le biexciton d’une BQ asyme´trique est e´galement de´double´,
avec l’ordre d’apparition des composantes du doublet inverse´ par rapport a` l’exciton si la
direction de polarisation line´aire de´tecte´e est varie´e [96] (nous reviendrons sur ce point
dans le paragraphe 3.5). Cette inversion a e´te´ confirme´e par plusieurs autres auteurs, sur
les se´le´niures [97, 98] de meˆme que les tellurures [99]. L’inversion peut eˆtre utilise´e pour
identifier sans ambigu¨ıte´ les paires exciton – biexciton provenant de la meˆme boˆıte [97]. Le
de´doublement duˆ a` l’asyme´trie n’est pas seulement observable spectralement, mais aussi
temporellement. En de´tectant la luminescence temporellement re´solue d’une BQ unique
excite´e en re´sonance, Flissikowski et al. ont pu obtenir des battements quantiques [44],
avec une pe´riode correspondant a` δ2.
Des BQ de CdTe/ZnTe faites dans notre e´quipe ont e´galement pre´sente´ une structure
fine. Le de´doublement lie´ a` l’asyme´trie vaut typiquement 60 a` 320 µeV [29], avec la limite
infe´rieure impose´e par la re´solution spectrale. En mesurant l’orientation des BQ par la
polarisation de leur luminescence e´mise, on a constate´ une le´ge`re orientation pre´fe´rentielle
selon la direction 〈110〉. Certaines des BQ pre´sentent aussi l’exciton noir [87], situe´ typique-
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ment a` 300 < δ0 < 900 µeV en dessous des excitons brillants, ce qui a e´te´ explique´ par un
me´lange de bandes de valence dans des boˆıtes faiblement contraintes [88]. Souvent l’exciton
noir n’apparaˆıt qu’en appliquant un champ magne´tique [99–101], ce qui n’empeˆche pas la
de´termination de δ0 si l’on mesure la position spectrale de l’exciton noir a` plusieurs valeurs
de champ et qu’on l’extrapole a` champ nul. Sa position, de meˆme que celle des excitons
brillants, varient en fonction du champ en raison de l’effet Zeeman. Une augmentation du
champ rapproche alors progressivement l’un des e´tats noirs par rapport aux brillants, ce
qui re´sulte en un me´lange d’e´tats noir et brillants et explique l’apparition de l’exciton noir.
De la meˆme manie`re, le biexciton noir aussi a pu eˆtre observe´ [99].
Importance par rapport au projet Pour l’application des e´metteurs a` un photon a` la
cryptographie quantique, la pre´sence d’un de´doublement duˆ a` des BQ asyme´triques n’est
pas geˆnante : meˆme si deux raies appartenant a` la meˆme boˆıte apparaissent simultane´ment
dans le spectre, la boˆıte e´met toujours un photon apre`s l’autre puisqu’a` chaque e´mission,
c’est ou bien l’exciton radiatif a` haute e´nergie, ou bien celui a` basse e´nergie qui se recom-
bine, mais jamais les deux ensemble. Meˆme si les photons e´mis par une telle source ont
deux e´nergies diffe´rentes, on peut toujours transmettre la clef quantique en jouant sur la
polarisation des photons, comme illustre´ dans le paragraphe 1.3.
Par contre, l’asyme´trie des boˆıtes est tre`s geˆnante pour la production de paires de
photons intrique´s. Comme nous allons voir plus en de´tail dans le paragraphe 5.2, le biexciton
peut, lorsqu’il se recombine, produire une paire de photons intrique´s [102] : dans une BQ
syme´trique, la se´quence de polarisation des deux photons e´mis est soit σ+σ−, soit σ−σ+.
Puisque l’on ne peut pas savoir par quelle voix le biexciton s’est ane´anti, les deux photons
e´mis sont bien dans un e´tat intrique´. La situation est diffe´rente dans une BQ asyme´trique.
Comme nous allons voir dans le paragraphe 3.5, la recombinaison du biexciton donne deux
photons polarise´s soit Πx, soit Πy. Ces diffe´rences de se´quence et de type de polarisation
n’affecteraient pas, en soi, la production de photons intrique´s ; la leve´e de de´ge´ne´rescence des
niveaux excitoniques, par contre, fait que les deux fac¸ons de recombinaison du biexciton
peuvent eˆtre distingue´es par la se´quence d’e´nergie des photons, ce qui de´truit en effet
l’intrication.
D’un point de vue plus fondamental, l’e´tude de ce de´doublement en fonction de la polari-
sation est un outil de caracte´risation tre`s puissant des potentiels localisateurs : pendant que
la se´paration δ2 refle`te le degre´ de l’asyme´trie et/ou la profondeur du minimum de potentiel,
la direction dans laquelle la luminescence est polarise´e donne directement l’orientation de
ces potentiels. Quant aux intensite´s relatives des deux composantes polarise´es line´airement,
une e´ventuelle diffe´rence peut signaler la pre´sence d’un me´lange hh-lh [91].
Re´sultats sur nos boˆıtes Nous verrons dans ce paragraphe que sur tous les syste`mes de
mate´riaux conside´re´s, des raies excitoniques de´double´es en raison de leur asyme´trie ont pu
eˆtre observe´es. Des diffe´rences existent cependant en terme d’orientation et de pourcentage
de ces boˆıtes. Pour mettre en e´vidence l’asyme´trie, nous avons varie´, dans tous les spectres
montre´s par la suite, la direction de polarisation line´aire en de´tection : un filtre polariseur a
e´te´ tourne´ avec un angle bien de´fini par rapport aux bords des e´chantillons, correspondant
aux axes cristallographiques 〈110〉. Nous avons e´galement installe´ une lame quart d’onde
derrie`re le polariseur line´aire pour que la lumie`re qui entre dans le monochromateur ait une
polarisation circulaire. Ainsi nous moyennons sur la re´ponse du re´seau dans le monochro-
mateur a` la direction de polarisation line´aire du signal d’entre´e. Les spectres ne changent
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Fig. 3.2 –
Spectres de PL de BQ CdTe/ZnTe en
fonction de la direction de polarisation
line´aire (conditions d’excitation 488 nm















cependant pas avec la polarisation choisie en excitation. Ceci correspond a` des re´sultats
expe´rimentaux pre´ce´dents [94] et s’explique par le fait que nous excitons les BQ de manie`re
non re´sonante. Dans une telle situation, le moment initial des porteurs qui est de´termine´
par la polarisation du laser peut changer pendant les processus de leur relaxation.
La figure 3.2 montre un exemple de BQ asyme´triques. Sans filtre polariseur, les deux
composantes du doublet apparaissent dans le spectre. Avec filtre polariseur, seul une com-
posante est visible sous certains angles (par exemple 0˚), pendant que l’autre apparaˆıt dans
la direction perpendiculaire (90˚). Sur les deux doublets pre´sents, lorsqu’on tourne le filtre
de 0 a` 90˚, c’est toujours la composante haute e´nergie qui croˆıt pendant que la composante
basse e´nergie disparaˆıt. Nous en de´duisons que les deux BQ sont oriente´es de manie`re pa-
ralle`le. Cet exemple illustre aussi l’importance d’avoir de faibles densite´s de raies pour bien
observer le de´doublement : si les deux composantes provenant de la meˆme BQ commencent
a` se chevaucher avec des raies de BQ diffe´rentes (comme c’est le cas pour la boˆıte a` gauche
dans le spectre), l’identification non ambigue¨ d’un double´ devient rapidement difficile.
BQ CdTe/ZnMgTe Dans le syste`me CdTe/Zn0.8Mg0.2Te, plus de la moitie´ des BQ
pre´sentent une raie excitonique de´double´e duˆ a` l’asyme´trie. Les valeurs du de´doublement
δ2 de la limite de re´solution spectrale jusqu’a` 575 µeV ont pu eˆtre trouve´es. Ces fortes
variations indiquent que le degre´ de l’asyme´trie des nanostructures et/ou la profondeur de
localisation des excitons qui y sont confine´s fluctuent de manie`re importante. La figure 3.3
montre des exemples. Par rapport a` la figure 3.2, seuls les spectres avec le filtre polariseur
tourne´ selon les deux directions perpendiculaires sont repre´sente´s. Si des diffe´rences existent
en terme de δ2, nous trouvons cependant que les BQ sont toutes aligne´es selon la meˆme
direction. Cette forte orientation pre´fe´rentielle des boˆıtes a pu eˆtre trouve´e sur beaucoup
d’autres exemples.
Les orientations pre´fe´rentielles qui ressortent des figures 3.2 et 3.3 pour CdTe/ZnTe
et CdTe/Zn0.8Mg0.2Te sont en accord avec des re´sultats d’AFM obtenus sur les meˆmes
syste`mes de boˆıtes [37]. Dans tous les cas, une claire orientation privile´gie´e selon l’axe
|11¯0| a pu eˆtre e´tablie, avec une distribution relativement e´troite de ±10˚environ. Comme
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Fig. 3.3 – Spectres de PL de BQ CdTe/Zn0.8Mg0.2Te dans deux directions de polarisation
line´aire orthogonales (conditions d’excitation 488 nm et 75 W/cm2).
exemple, nous montrons dans la figure 3.4 des images obtenues sur des BQ CdTe/ZnTe
faites par MBE. Deux directions de balayage de la pointe ont e´te´ choisies afin de prouver
que l’aspect allonge´ des boˆıtes n’est pas un artefact duˆ au balayage, mais re´ellement lie´ a`
leur forme.
Dans le syste`me CdTe/Zn0.7Mg0.3Te, c.-a`-d. avec 30% de Mg dans les barrie`res, des BQ
asyme´triques ont e´galement pu eˆtre identifie´es, par contre beaucoup moins fre´quemment.
La figure 3.5 montre les seuls spectres qui ont pu eˆtre obtenus avec plusieurs doublets sur
une plage d’acquisition. La de´pendance des spectres en polarisation montre qu’au contraire
du syste`me CdTe/Zn0.8Mg0.2Te, les BQ asyme´triques sont toutes oriente´es d’une manie`re
diffe´rente les unes par rapport aux autres. Si le nombre de doublets est cette fois-ci trop
faible pour une statistique, la figure 3.5 a tendance a` parler en faveur d’une non-existence
d’orientation pre´fe´rentielle. Les re´sultats suivants vont e´galement dans ce sens.
Fig. 3.4 – Images AFM de BQ CdTe/ZnTe pour deux directions de balayage (fait par F.
Tinjod et B. Gilles, d’apre`s la re´fe´rence [37]).
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Fig. 3.5 – Spectres de PL de BQ CdTe/Zn0.7Mg0.3Te dans deux directions de polarisation
line´aire orthogonales (conditions d’excitation 488 nm et 500 W/cm2).
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Fig. 3.6 – Spectres de PL de BQ CdTe/MgTe/Zn0.7Mg0.3Te en fonction de la direction de
polarisation line´aire (conditions d’excitation 458 nm et 50 W/cm2).
3.2. Structure fine 51
2.105 2.110 2.115



















Fig. 3.7 – Spectres de PL de BQ MgTe/CdTe/MgTe/Zn0.7Mg0.3Te en fonction de la di-
rection de polarisation line´aire (conditions d’excitation 458 nm et 50 W/cm2).























Angle par rapport à <110>
Fig. 3.8 – Statistique des directions de polarisation line´aire pour 33 BQ
CdTe/MgTe/Zn0.7Mg0.3Te et 24 BQ MgTe/CdTe/MgTe/Zn0.7Mg0.3Te.
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BQ CdTe/MgTe/ZnMgTe Nous allons conside´rer maintenant les structures
Zn0.7Mg0.3Te/CdTe/MgTe/Zn0.7Mg0.3Te et Zn0.7Mg0.3Te/MgTe/CdTe/MgTe/Zn0.7Mg0.3Te,
ou` les BQ de CdTe sont entoure´es respectivement par une ou deux couches fines de MgTe.
Dans les deux cas, environ la moitie´ des BQ montre un de´doublement duˆ a` l’asyme´trie.
L’e´nergie du de´doublement δ2 varie de nouveau fortement, allant de la re´solution spectrale
a` une valeur maximale de 500 µeV environ. Les figures 3.6 et 3.7 montrent des exemples
de raies de´double´es en fonction de la polarisation pour chacune des structures. Il apparaˆıt
clairement que les BQ ne sont pas toutes aligne´es selon un axe commun. La non-existence
d’une direction pre´fe´rentielle nette, qui a e´te´ de´ja` sugge´re´e par la figure 3.5 pour des boˆıtes
CdTe/Zn0.7Mg0.3Te, semble eˆtre maintenue si l’on inse`re des couches fines de MgTe en
dessous et au dessus des boˆıtes. Pour avoir un meilleur aperc¸u sur les deux nouvelles struc-
tures, nous avons fait une statistique sur l’orientation des BQ en incluant aussi d’autres
spectres que les figures montre´es. Le re´sultat est repre´sente´ dans la figure 3.8 pour les deux
structures. Si des BQ ont pu eˆtre trouve´es pour pratiquement chaque angle, une le´ge`re
orientation privile´gie´e selon 90˚ apparaˆıt ne´anmoins.
BQ CdSe/ZnSe Dans les BQ CdSe, seul un tre`s petit nombre de doublets a pu eˆtre
identifie´. Nous ne pouvons cependant par en de´duire avec certitude que les BQ asyme´triques
se font plus rares que dans les autres syste`mes : en effet, le paragraphe 3.6 montrera que
la grande majorite´ de raies observe´es provient de BQ charge´es, c.-a`-d. d’un recombinai-
son d’une paire e´lectron – trou en pre´sence d’un porteur supple´mentaire dans la boˆıte. Il
s’agit donc de trions [103], pour lesquels il n’y a pas de structure fine meˆme dans une BQ
asyme´trique. Ce re´sultat, qui a e´te´ illustre´ par le passe´ pour des boˆıtes CdSe [97] de meˆme
que CdTe [104] et que nous allons retrouver dans le paragraphe 3.5, est duˆ au fait que le
trion, dans son e´tat fondamental, est un e´tat singulet : pour un trion de charge ne´gative
X− (positive X+), les spins des deux e´lectrons (trous) s’annulent, et le spin du trou (de
l’e´lectron) de´termine le spin du trion. Comme il ne reste donc qu’un seul spin ((effectif)), il
ne peut pas y avoir d’interaction d’e´change pour le trion.
La figure 3.9a montre le spectre d’une BQ CdSe/ZnSe neutre que nous avons ne´anmoins
pu trouver. La neutralite´ est de´montre´e sans ambigu¨ıte´ dans ce cas, d’une part en raison du
de´doublement des excitons brillants lie´ a` l’asyme´trie de la boˆıte (dont nous avons ve´rifie´ les
polarisations line´aires), mais aussi parce qu’aucune des raies ne se de´compose en plusieurs
raies si un champ magne´tique est applique´ a` la boˆıte. Le champ a e´te´ oriente´ paralle`lement
au plan de la croissance, c.-a`-d. en ge´ome´trie de Voigt. Comme nous expliquerons dans le
paragraphe 3.6, cette ge´ome´trie permet de distinguer entre les trions et les excitons. De
manie`re plus importante, le champ magne´tique nous permet de de´terminer la se´paration δ0
entre excitons brillants et noirs, ces derniers apparaissant faiblement a` partir de 5 T. Pour
cela, la position e´nerge´tique de l’exciton noir est de´termine´e pour chaque valeur du champ
(en absolu (figure 3.9b), puis par rapport a` l’exciton brillant (figure 3.9c)). Finalement,
l’interpolation des points expe´rimentaux a` champ nul (figure 3.9c) nous donne une valeur
de δ0 = 1.8 meV, ce qui est en excellent accord avec des re´sultats pre´ce´dents [105].
Enfin nous devons faire un commentaire sur la position spectrale absolue des raies (figure
3.9b). Sur toutes les raies, nous observons un de´calage re´gulier vers le rouge en augmentant
le champ, ainsi que des fluctuations spectrales ale´atoires. Concernant ces deux processus,
les de´calages de toutes les raies sont parfaitement corre´le´s. Le de´calage vers le rouge est
particulie`rement e´tonnant, puisque qu’on attend plutoˆt un de´calage vers le sens oppose´ en
raison du diamagne´tisme. Pourtant, nous avons re´pe´te´ cette mesure trois fois l’une dernie`re
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(dédoublé par le champ magnétique)



























Fig. 3.9 – (a) Spectre d’une BQ CdSe/ZnSe en fonction du champ magne´tique en confi-
guration de Voigt sur un e´chantillon processe´ en me´sas (excitation a` 458 nm). (b) Energie
des raies et (c) position e´nerge´tique de l’exciton noir par rapport a` l’exciton brillant en
fonction du champ magne´tique.
l’autre et nous trouvons toujours un de´calage vers le rouge. De manie`re inte´ressante, les
positions spectrales a` champ nul (donc les trois premiers points de mesure) se de´calent
aussi progressivement vers le rouge dans l’ordre de re´alisation des expe´riences. En fait,
nous constatons que les raies de cette BQ se sont constamment de´cale´es pendant toute la
journe´e (de 4.1 meV en tout !), et ce inde´pendamment du champ magne´tique. Le de´calage
ne semblerait donc pas provenir de ce dernier. Nous ne pouvons pas dire si un de´calage im-
portant a` longue dure´e est une proprie´te´ typique de nos boˆıtes ou une proprie´te´ particulie`re
de la boˆıte e´tudie´e, puisque nous n’avions pas observe´ suffisamment d’autres raies sous les
meˆmes conditions expe´rimentales avec une dure´e aussi longue. Ne´anmoins nous pouvons
faire quelques remarques sur l’origine probable de ce de´calage. Comme nous allons voir
dans le paragraphe 4.3, un de´calage vers le rouge pourrait eˆtre lie´ a` un re´chauffement de
l’e´chantillon. Nous pouvons exclure cette hypothe`se puisqu’une augmentation significative
de la tempe´rature mesure´e n’a pas pu eˆtre constate´e. En effet, l’augmentation aurait duˆ eˆtre
importante puisque la bande interdite ne de´pend que de peu de la tempe´rature aux alentours
de 4 K ; en conse´quence, le de´calage totale de 4.1 meV observe´ sur les raies correspondrait
a` un re´chauffement e´norme de l’e´chantillon de 56 K, ce qui peut eˆtre de´finitivement exclu.
De plus, des de´calages re´guliers vers le bleu ont aussi e´te´ observe´s sur d’autres raies du
meˆme e´chantillon (nous allons voir un exemple dans le paragraphe 3.6), ce qui ne peut eˆtre
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explique´ par un re´chauffement. Nous remarquons que les de´calages re´guliers concernent
toutes les raies a` la fois, en analogie avec les fluctuations spectrales ale´atoires. Meˆme si
l’origine des de´calages n’est pas encore clairement e´tabli, nous avons donc tendance a` l’at-
tribuer au meˆme phe´nome`ne physique qui est aussi responsable des fluctuations spectrales,
et qui, quant a` lui, est bien connu, comme nous allons voir dans le prochain paragraphe.
3.3 Fluctuations spectrales
Rappels the´oriques Les structures semiconductrices fabrique´es par e´pitaxie sont ge´ne´rale-
ment caracte´rise´es par des dopages non intentionnels qui conduisent a` la pre´sence de de´fauts
charge´s dans ces structures. Dans des e´chantillons tellurures fabrique´s dans notre labora-
toire, la densite´ du dopage re´siduel a e´te´ estime´e [106] a` 1015 cm−2, d’ou` on peut de´duire
une distance moyenne de 10−5 cm entre deux de´fauts charge´s. Cette valeur correspond a` la
distance moyenne entre deux BQ qu’on obtient avec leur densite´ surfacique attendue [38]
de 1010 cm−2. Ainsi une BQ donne´e a dans son voisinage un certain nombre de de´fauts
charge´s et subit un champ e´lectrique qui peut facilement atteindre quelques dizaines de
kV/cm2. A titre d’exemple, trois charges e´le´mentaires a` une distance de 10 nm de la BQ
induisent un champ moyen de 45 kV/cm2 [107]. Si maintenant le semiconducteur est excite´
optiquement, les porteurs photocre´e´s neutralisent les de´fauts de manie`re ale´atoire, ce qui
me`ne a` des fluctuations ale´atoires du champ e´lectrique que subit la BQ. D’autres porteurs
photocre´e´s se recombinent dans la boˆıte, donnant lieu a` une raie d’e´mission dans le spectre
dont la position spectrale varie en fonction du temps en raison du champ fluctuant.
L’e´chelle de temps de ces fluctuations correspond au temps τtrap qu’un porteur reste




τph est le temps typique de diffusion par phonons de la matrice autour du de´faut et Eph
repre´sente la profondeur du pie`ge. A basse tempe´rature, τtrap peut facilement eˆtre le l’ordre
de quelques (dizaines de) secondes, meˆme pour des profondeurs de potentiel de quelques
meV seulement [109].
Quelques re´sultats expe´rimentaux pre´ce´dents Nous devons distinguer entre deux e´chelles
de temps diffe´rentes en parlant de fluctuations spectrales de raies : premie`rement, presque
la totalite´ des auteurs observent des largeurs de raies typiques de quelques centaines de
µeV, ce qui est deux ordres de grandeur au-dessus de ce que l’on attend selon la relation
d’incertitude de Heisenberg avec le temps de vie. Vraisemblablement, la raison en est des
fluctuations qui ne sont pas re´solues en temps, d’autant plus que les temps d’acquisitions
en µ-PL sont normalement supe´rieurs a` la seconde. Deuxie`mement, comme nous venons de
voir, des fluctuations spectrales peuvent se produire a` l’e´chelle de la seconde, ce qui a e´te´
observe´ aussi par certains auteurs. Nous en donnons quelques exemples.
Les fluctuations de raies ont e´te´ observe´es en premier sur des nanocristaux semicon-
ducteurs [110], avant d’eˆtre de´couvertes sur des BQ CdSe par plusieurs groupes en 2000
[107, 109]. Avec une excitation soit optique [109], soit par faisceau d’e´lectrons [107], il a
pu eˆtre e´tabli que l’amplitude des fluctuations croˆıt avec la densite´ d’excitation. Cette
tendance a pu eˆtre confirme´e sur des BQ CdTe/ZnTe avec un dopage intensionnel faites
dans notre laboratoire [29]. Elle peut s’expliquer par le fait que la probabilite´ pour que des
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porteurs se pie`gent dans les de´fauts charge´s aux alentours des BQ augmente avec la densite´
d’excitation.
De plus, on a pu e´tablir sur des BQ de CdSe [109] et de CdTe [104,111] une corre´lation
entre le de´calage spectral et l’intensite´ inte´gre´e d’une raie de luminescence fluctuante dans
le temps. Un de´calage vers le rouge d’une raie excitonique est accompagne´ d’une chute de
son intensite´. En effet, un champ e´lectrique induit par des charges a` proximite´ de la BQ a
deux conse´quences : d’une part, il se´pare spatialement le trou de l’e´lectron de fac¸on a` re´duire
le recouvrement de leurs fonctions d’onde et donc la force oscillateur, et d’autre part, il
de´cale l’e´mission de la BQ vers le rouge en raison de l’effet Stark. Notons que pour des
raies de trions provenant de BQ charge´es, la tendance inverse a pu eˆtre observe´e [104,111],
c.-a`-d. une chute d’intensite´ du trion accompagne´e d’un de´calage vers le bleu de l’exciton.
Effectivement, si un porteur choisit de se pie´ger dans un de´faut plutoˆt que dans une boˆıte,
cette dernie`re reste neutre, conduisant a` une raie excitonique plus forte, pendant que le
champ e´lectrique induit par le pie`ge est neutralise´, donnant un de´calage vers le bleu.
En raison de la nature ale´atoire de la distribution spatiale des de´fauts ainsi que de
leur peuplement par des porteurs, chaque BQ est expose´e a` des champs e´lectriques locaux
diffe´rents. De plus, le de´calage observable sur une raie unique de´pend de la taille de la BQ
correspondante, qui varie de boˆıte en boˆıte. En conse´quence, l’e´mission de chaque BQ subit
ses propres fluctuations spectrales. Il en re´sulte une me´thode expe´rimentale pour distinguer
les raies et les attribuer aux diffe´rentes boˆıtes de´tecte´es : si les de´calages de plusieurs raies
dans le spectre sont corre´le´s, ils doivent alors venir de la meˆme BQ. Cette me´thode a e´te´
utilise´e pour identifier des re´pliques de phonon LO [107], le biexciton [97, 104, 107, 111],
ou encore le trion [97, 104, 111]. Dans les deux derniers cas, la raie correspondante peut
fluctuer avec une amplitude diffe´rente que la raie de l’exciton, les champs locaux affectant
e´ventuellement l’e´nergie de liaison : sur le biexciton par exemple, Besombes et al. voient
une amplitude plus petite dans CdTe [104, 111], donc une diminution de son e´nergie de
liaison avec le champ, pendant que Tu¨rck et al. constatent une se´paration spectrale exciton
– biexciton constante dans CdSe [107], parlant en faveur d’une e´nergie de liaison inaffecte´e.
Sur le trion dans CdTe, on a pu meˆme constater un abaissement de son e´nergie de liaison
si grand que les sens de de´calage du trion et de l’exciton n’e´taient plus corre´le´s, mais
anticorre´le´s [104, 111]. Pour le trion de meˆme que pour le biexciton, l’abaissement des
e´nergies de liaison est line´aire avec le champ et peut eˆtre compris ainsi : un champ e´lectrique
se´pare l’e´lectron du trou de sorte a` re´duire les termes d’attraction coulombienne, tandis que
les termes de re´pulsion ne sont gue`re affecte´s. Ceci me`ne a` une re´duction nette de l’e´nergie
de liaison de l’exciton, qui de´pend des deux sortes de termes (voir aussi le paragraphe 3.5).
Notons a` la fin qu’il existe une me´thode expe´rimentale pour s’affranchir des fluctuations
spectrales : l’excitation en re´sonance d’une BQ unique. En approchant le laser de la lumi-
nescence des boˆıtes, Kammerer et al. ont pu obtenir une re´duction de la largeur des raies
correspondantes [112]. Ceci peut eˆtre compris par la re´duction du nombre de pie`ges charge´s
qui peuvent eˆtre neutralise´s et qui contribuent ainsi a` l’e´largissement des raies.
Importance par rapport au projet Si les fluctuations spectrales n’affectent pas l’e´mission
de photons uniques elle-meˆme, elles sont extreˆmement geˆnantes dans la plupart des appli-
cations des e´metteurs a` un photon dans le domaine de l’information quantique, puisqu’on
y utilise l’interfe´rence a` deux photons [113]. La me´canique quantique pre´dit que si deux
photons identiques se rejoignent aux deux faces oppose´es d’une lame se´paratrice 50/50,
ils doivent repartir dans la meˆme direction. Le fait que les deux photons soient iden-
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Fig. 3.10 –
Spectre de PL d’une BQ unique
CdTe/Zn0.7Mg0.3Te et comparaison
d’un ajustement lorentzien avec un
ajustement Voigt (conditions d’exci-
tation 488 nm et 500 W/cm2, temps













tiques implique aussi qu’ils aient la meˆme e´nergie. Or des champs e´lectriques ale´atoires
peuvent changer conside´rablement l’e´nergie de chaque photon e´mis. Il est donc ne´cessaire
de de´terminer l’amplitude des fluctuations spectrales dues a` ces champs et de la re´duire
pour que nos boˆıtes e´mettent de manie`re tre`s monochromatique. D’autre part, si l’on veut
mettre les boˆıtes dans une cavite´, des fluctuations spectrales non ne´gligeables devant la
largeur du mode de cavite´ ont pour conse´quence que certains photons ne sont plus bien
accorde´s avec le mode de cavite´, ce qui conduit finalement a` une diminution de l’effet Pur-
cell. Il ne sert donc a` rien de fabriquer une cavite´ d’excellente qualite´ afin de re´aliser un
facteur Q tre`s grand sans re´duire les fluctuations spectrales de l’e´metteur en conse´quence,
de manie`re a` ce que sa largeur spectrale reste toujours infe´rieure a` celle de la cavite´.
Re´sultats sur nos boˆıtes La totalite´ de nos BQ pre´sentent des largeurs spectrales supe´ri-
eures a` une valeur de quelques µeV que l’on attend selon la relation de Heisenberg avec
un temps de vie typique de 200 a` 400 ps. Meˆme pour des double´s provenant de BQ
asyme´triques, pour lesquelles un e´largissement de la raie duˆ a` une e´nergie d’e´change δ2
de justesse en dessous de la re´solution spectrale peut eˆtre exclu, les largeurs a` mi-hauteur
(FWHM) des raies restent toujours supe´rieures a` 140 µeV. En accord avec la plupart des
re´sultats dans la litte´rature, nous constatons aussi des fluctuations spectrales a` une e´chelle
infe´rieure a` une demi-seconde, qui e´tait le temps d’acquisition minimum que nous avons
utilise´. Ces fluctuations non re´solues ont encore une autre conse´quence importante sur la
forme des raies : des ajustements pre´cis d’une raie unique (figure 3.10) montrent qu’elle
ne consiste en fait pas en une Lorentzienne, qui sous-estime syste´matiquement la FWHM
de la raie et est trop large au niveau de son pied. Un ajustement Voigt, qui repre´sente la
convolution d’une Lorentzienne avec une Gaussienne, est mieux adapte´, tenant compte de
l’e´largissement inhomoge`ne de la raie introduit par les fluctuations spectrales. Outre que



























Fig. 3.11 – Evolution temporelle de l’e´nergie d’e´mission (a) de BQ CdTe/MgTe/ZnMgTe a`
1.7 kW/cm2 et (b) de BQ CdSe/ZnSe a` 8.5 kW/cm2 sur des e´chantillons masque´s. Chaque
graphe consiste en une se´rie de 50 spectres de PL enregistre´s successivement avec un temps
d’inte´gration de (a) 1 s ou de (b) 0.5 s. (Longueur d’onde d’excitation pour tous les spectres
de ce paragraphe : 458 nm.)
la Lorentzienne, dont la FWHM est donne´e directement par la largeur homoge`ne ωL, un
ajustement Voigt nous fournit deux largeurs caracte´ristiques, la largeur homoge`ne ωL de la
Lorentzienne et la largeur inhomoge`ne ωG de la Gaussienne. A partir de ces grandeurs, la
FWHM w finale de la fonction Voigt peut eˆtre calcule´e selon [114]
w = (w5G+2.69269·w4GwL+2.42843·w3Gw2L+4.47163·w2Gw3L+0.07842·wGw4L+w5L)1/5 (3.3)
Sous certaines conditions, que nous allons e´tudier par la suite, des fluctuations plus
lentes ont pu eˆtre re´solues, avec une re´solution temporelle de 0.5 s ou d’une s. Pour le
reste de ce paragraphe, nous conside´rons des fluctuations spectrales uniquement. Comme
nous venons de voir, elles sont corre´le´es avec des variations de l’intensite´, que nous n’avons
cependant pas pu mesurer en raison de l’instabilite´ du cryostat. Si certains spectres en
fonction du temps montre´s par la suite comporteront des fluctuations de l’intensite´, elles
sont avant tout dues au positionnement de l’e´chantillon plus ou moins bon par rapport a`
la tache laser.
Nous avons e´tudie´ des e´chantillons de type masque et me´sa, puisque la technique em-
ploye´e pour ame´liorer la re´solution spatiale est susceptible de ge´ne´rer des pie`ges et d’influen-
cer les proprie´te´s des fluctuations. Sur des e´chantillons masque´s, quel que soit le syste`me
de mate´riaux, nous n’avons pas pu re´soudre des fluctuations a` l’e´chelle de la seconde pour
des densite´s d’excitation raisonnablement faibles (domaine e´tudie´ : . 1.7 kW/cm2 pour les
tellurures et . 8.5 kW/cm2 pour les se´le´niures). Des de´calages a` l’e´chelle de la minute, avec
une vitesse de l’ordre de 0.1 meV/minute, ont cependant pu eˆtre observe´s dans les deux
syste`mes de BQ. Dans la figure 3.11a par exemple, nous pouvons constater que la raie de
gauche se de´cale vers le rouge en fonction du temps. Sans parler de champs e´lectriques lo-
caux, un tel de´calage peut the´oriquement provenir aussi d’un re´chauffement de l’e´chantillon
(voir paragraphe 4.3) par une densite´ d’excitation e´leve´e ; cette hypothe`se semble par contre

















Fig. 3.12 – Evolution temporelle (re´solution : 0.5 s) de l’e´nergie d’e´mission d’une BQ
CdSe/ZnSe a` (a) P = 270 W/cm2, (b) 3.2 P et (c) 10 P sur un e´chantillon processe´ en
me´sas.
tre`s peu probable, puisque d’autres raies dans le spectre qui ont e´te´ enregistre´es en meˆme
temps ne pre´sentent pas de de´calage en fonction du temps (voir la raie de droite dans la
figure 3.11a). D’autre part, comme le montre un autre exemple dans la figure 3.11b, ces
de´calages a` long terme peuvent aussi eˆtre vers le bleu, pendant que d’autres raies acquises
simultane´ment restent a` la meˆme e´nergie.
Les e´chantillons de se´le´niures processe´s en me´sas se sont ave´re´s beaucoup plus suscep-
tibles de pre´senter des fluctuations spectrales a` l’e´chelle de la seconde. Elles se sont de´ja`
fait remarquer dans la figure 3.9 du paragraphe pre´ce´dent. Elles peuvent eˆtre observe´es a`
partir de ∼ 0.5 kW/cm2 pour certaines raies. Comme exemple, regardons la figure 3.12
qui repre´sente l’e´volution de l’e´nergie d’e´mission d’une BQ a` trois densite´s de puissance
diffe´rentes. A basse puissance, l’e´nergie de la raie reste constante, tandis que pour les deux
puissances plus fortes, deux types de variation peuvent eˆtre distingue´s : un de´calage a` long
terme vers le rouge et des fluctuations re´versibles a` l’e´chelle de la seconde. Nous attribuons
ces derniers aux champs e´lectriques locaux et confirmons l’augmentation de l’amplitude
avec la densite´ d’excitation observe´e par d’autres auteurs [29,107,109]. Le de´calage vers le
rouge, quant a` lui, est cette fois-ci probablement lie´ a` un re´chauffement de l’e´chantillon,
d’une part parce que les me´sas en sont plus susceptibles a` de fortes puissances d’excitation,
mais aussi parce qu’un de´calage similaire a` long terme est observe´ sur toutes les autres
raies du spectre.
En conside´rant plusieurs raies provenant toutes du meˆme type de me´sa sur le meˆme
e´chantillon, nous avons compare´ l’amplitude des fluctuations a` l’e´chelle de la seconde avec
la largeur des raies, e´quivalente a` l’amplitude des fluctuations que nous ne pouvons pas
re´soudre temporellement. L’e´volution des e´nergies d’e´mission est repre´sente´e dans la figure
3.13 et la figure 3.14 montrent les amplitudes des raies observe´es. En couvrant une gamme
tre`s large de FWHM de raies, nous voyons qu’une tendance se de´gage : plus la raie est
large, plus les fluctuations spectrales sont importantes. Il semble donc que les deux effets


















Fig. 3.13 – Evolution temporelle (re´solution : 0.5 s) de l’e´nergie d’e´mission de 4 BQ
CdSe/ZnSe de largeurs diffe´rentes a` 1.7 kW/cm2 sur un e´chantillon processe´ en me´sas.
























Amplitude des fluctuations spectrales des
raies repre´sente´s dans la figure 3.13 en
fonction de leur largeur.
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ont effectivement la meˆme origine, a` savoir les champs e´lectriques locaux. C’est simplement
l’e´chelle des fluctuations qui change, lie´e selon la relation (3.2) a` la profondeur des pie`ges
charge´s.
3.4 Clignotement et blanchissement
Rappels the´oriques Dans le contexte des nanocristaux, le clignotement et le blanchis-
sement sont des proble`mes bien connus. Par blanchissement on entend la mort de´finitive
de l’e´metteur, tandis que le clignotement consiste en une succession de pe´riodes dans les-
quelles l’e´metteur est soit noir, soit brillant. Ce dernier phe´nome`ne a e´te´ attribue´ a` l’effet
Auger [108] : en partant d’un nanocristal brillant, c.-a`-d. d’un nanocristal qui contient un
nombre e´gal d’e´lectrons et de trous, il existe une faible probabilite´ pour qu’une charge
e´le´mentaire (l’e´lectron ou le trou) s’e´chappe du cristal, soit thermiquement, soit par ef-
fet Auger. Ceci fait passer le nanocristal, qui est maintenant charge´ positivement ou
ne´gativement, dans son e´tat noir. Si des paires e´lectron – trou photocre´e´es rejoignent un
tel nanocristal, l’effet Auger est particulie`rement efficace : leur recombinsaison est non-
radiative, c.-a`-d. l’e´nergie de recombinaison n’est pas convertie en un photon, mais trans-
mise a` la charge e´le´mentaire exce´dentaire dans le cristal. Dans la plupart des cas, cette
charge retombe ensuite dans son e´tat initial, par exemple par e´mission de phonons. Tant
que cette charge reste dans le nanocristal, celui-ci reste noir. Ainsi le nanocristal redevient
brillant soit si le porteur de charge exce´dentaire s’en e´chappe, soit si une deuxie`me charge
e´le´mentaire de signe oppose´ rejoint le nanocristal et le neutralise.
Quelques re´sultats expe´rimentaux pre´ce´dents Sur des BQ fabrique´es par e´pitaxie, le cli-
gnotement ou meˆme le blanchissement ne sont ge´ne´ralement pas observe´s. En effet, l’effica-
cite´ de l’effet Auger de´pend sensiblement de la forme de potentiel : elle de´croˆıt fortement lors
du passage d’une forme abrupte, re´alise´e par exemple pour des nanocristaux dans une ma-
trice organique, a` des formes plus lisses, qui sont le cas des BQ II-VI e´pitaxie´es, en raison de
processus tels que l’interdiffusion. Seule une e´quipe de recherche parle de clignotement et de
blanchissement sur des BQ II-VI [115], les deux effets e´tant de´pendants de la tempe´rature et
non de la puissance d’excitation. Les auteurs en de´duisent que l’e´chappement d’une charge
e´le´mentaire initiant l’e´tat noir se fait thermiquement, en raison de la faible profondeur des
minima de potentiel que repre´sentent leurs boˆıtes de Cd0.09Zn0.91Se/ZnSe.
Importance par rapport au projet Pour un e´metteur a` un photon fiable, le blanchisse-
ment est bien entendu un effet qui n’est pas acceptable. Le clignotement, bien qu’effet
re´versible, n’est pas non plus souhaite´, puisqu’il affecte le rendement de l’e´metteur, dans
lequel ide´alement chaque paire e´lectron – trou doit eˆtre convertie en photon par recom-
binaison radiative. Le fait que le clignotement et le blanchissement ne sont ge´ne´ralement
pas observe´s sur des BQ e´pitaxie´es peut eˆtre conside´re´ comme un grand avantage de ces
structures par rapport a` d’autres candidats pour l’e´mission a` un photon, tels que les nano-
cristaux [51] ou les mole´cules organiques [116].
Re´sultats sur nos boˆıtes Nous avons constate´ qu’un petit nombre de raies (quelques
pour cent des raies e´tudie´es) disparaˆıt apre`s un certain temps d’excitation (sans changer
les conditions expe´rimentales), pouvant aller de quelques secondes a` quelques journe´es















Evolution temporelle (re´solution :
10 s) de l’e´nergie d’e´mission de BQ
CdSe/ZnSe a` 0.5 kW/cm2 sur un
e´chantillon processe´ en me´sas.
processe´s en me´sas, seul un cas sur un e´chantillon masque´ de tellurures. Il faut souligner
que la disparition de raies n’est pas force´ment analogue a` un blanchissement de la BQ
correspondante : comme nous avons de´ja` mentionne´ dans le paragraphe 3.2, la grande
majorite´ des raies de nos BQ CdSe proviennent de trions. Il suffit que la BQ se de´charge
pour que sa raie d’e´mission se de´cale de plusieurs nanome`tres et devienne ainsi celle d’un
exciton. Si la densite´ de raies est telle que l’e´mission de plusieurs BQ est de´tecte´e sur
la meˆme plage d’acquisition (ce qui est ge´ne´ralement le cas), ou si l’e´mission de la BQ
de´charge´e se trouve en dehors de la plage d’acquisition, l’expe´rimentateur n’identifiera pas
force´ment la nouvelle e´mission excitonique et pensera que sa BQ a blanchi.
Regardons a` titre d’exemple la figure 3.15 qui montre l’e´mission de deux BQ en fonction
du temps. Les premie`res 370 s sont marque´es par de fortes fluctuations spectrales de la
raie a` basse e´nergie. Ensuite, elle perd rapidement en intensite´, pendant que la raie a` haute
e´nergie continue a` e´mettre avec une intensite´ inchange´e. Apre`s eˆtre totalement e´teinte vers
440 s, la raie regagne de nouveau en intensite´ en approchant les 500 s. Comme ces spectres
proviennent d’un me´sa d’un diame`tre de 50 nm seulement, ce qui est bien infe´rieur a` la
tache excitatrice du laser, nous pouvons de´finitivement exclure que la disparition de la raie
a` basse e´nergie soit lie´e a` un de´placement du me´sa par rapport a` la tache laser. Au cours de
la meˆme journe´e, beaucoup d’autres disparitions et re´-apparitions de cette raie, e´galement
a` l’e´chelle de plusieurs minutes et en partie sous des conditions expe´rimentales identiques,
ont pu eˆtre observe´es.
3.5 Biexciton
Rappels the´oriques Conside´rons une BQ remplie de i paires e´lectron – trou dans son e´tat
fondamental qui e´met un photon, de manie`re a` ne contenir que i−1 paires apre`s l’e´mission :
|i〉 −→ |i− 1〉+ hvi (3.4)
Pour chaque i, l’e´nergie d’e´mission du photon hvi est diffe´rente. Ceci est e´vident si les
recombinaisons se font a` partir de niveaux e´lectroniques diffe´rents pour les e´lectrons et les
62 Chapitre 3. Proprie´te´s optiques limitant l’e´mission a` un photon
a) b) c)






Fig. 3.16 – Re´partition de (a) 3, (b) 2 et (c) 1 paires e´lectron – trou sur les niveaux
d’e´nergie de l’e´lectron et du trou dans une BQ a` syme´trie cylindrique. Seules les re´partitions
correspondant a` un e´tat fondamental sont repre´sente´es.
Fig. 3.17 –
Niveaux d’e´nergie d’une BQ (syme´trique) occupe´e de 0, 1
ou 2 excitons pour le cas d’un biexciton liant (∆EXX <
0). Les fle`ches noires repre´sentent les transitions optiques
en e´mission, les fle`ches grises la cre´ation du biexciton par








trous dans la BQ, par exemple si l’on passe de i = 3 a` 2 (figures 3.16a et b), mais est
e´galement valable si l’on ne conside`re que les recombinaisons a` partir des meˆmes niveaux,
en raison de l’interaction coulombienne. Par la suite, nous nous limitons aux e´tats fonda-
mentaux pour l’e´lectron et le trou, en comparant i = 2 et 1 (figures 3.16b et c), donnant
lieu a` l’e´mission de l’exciton et du biexciton, respectivement. L’e´nergie de l’exciton est
donne´e par la somme des e´nergies cine´tiques de l’e´lectron et du trou et de leur interaction
attractive qui se traduit par un signe ne´gatif :
EX = Ee + Eh − Veh (3.5)
L’e´nergie du biexciton n’est pas simplement deux fois l’e´nergie d’un exciton, en raison de
l’interaction coulombienne entre les deux excitons [117] :
EXX = 2EX + Vee + Vhh − 2Veh (3.6)
Selon le cas si les termes re´pulsifs (entre charges e´le´mentaires de meˆme signe) ou les termes
attractifs (entre charges de signe oppose´) dominent dans l’e´quation (3.6), la transition du
biexciton peut se trouver plus haut ou plus bas en e´nergie que celle de l’exciton. Sur des BQ
de InAs/GaAs, les deux possibilite´s sont effectivement observe´es [118]. Sur les BQ II-VI
cependant, seuls des biexcitons liants sont observe´s, pour lesquels l’e´mission se situe plus












Niveaux d’e´nergie d’une BQ asyme´trique occupe´e par 0, 1
ou 2 excitons. Les transitions optiques et leur polarisation
pour passer d’un niveau a` l’autre sont aussi repre´sente´es.
Les e´nergies de liaison ∆EXX ne varient que faiblement de boˆıte en boˆıte et se trouvent
typiquement aux alentours de 13 meV pour les BQ CdTe/ZnTe [104] et de 22 meV pour les
BQ CdSe/ZnSe [119]. Ces valeurs sont bien supe´rieures aux e´nergies de liaison du massif
(par exemple 5 meV pour CdSe).
Nous avons de´ja` mentionne´ dans le paragraphe 3.2 que le biexciton d’une BQ asyme´trique
est e´galement de´double´, avec l’ordre d’apparition des composantes du doublet inverse´ par
rapport a` l’exciton si on varie la direction de polarisation line´aire de´tecte´e. Comme nous
allons utiliser ce fait pour identifier des paires exciton – biexciton, nous voulons en donner
la preuve. En deuxie`me quantification, les e´tats brillants de l’exciton | ± 1〉 s’e´crivent
|+ 1〉 = c+↓ h+↑ |0〉
| − 1〉 = c+↑ h+↓ |0〉 ,
ou` c+s (h
+
s ) est l’ope´rateur de cre´ation de l’e´lectron (du trou) de spin s et |0〉 de´signe la boˆıte
vide. Avec les meˆmes notations, on peut de´finir les ope´rateurs de cre´ation de l’exciton dans
















↑ − c+↑ h+↓ )
On peut alors montrer que seule la double application de l’ope´rateur π+x (ou la double
application de π+y ) a` l’e´tat |0〉 peut conduire a` la formation du biexciton, donne´ par :
|XX〉 = c+↑ c+↓ h+↑ h+↓ |0〉
Ainsi nous pouvons justifier la figure 3.18, qui repre´sente sche´matiquement les transitions
optiques qui se font a` partir du biexciton. Deux canaux sont possibles pour passer a` l’e´tat
|0〉 de la BQ vide. On peut passer soit par l’e´tat excitonique |πx〉 sous l’e´mission de deux
photons de polarisation Πx, soit par l’e´tat |πy〉 sous l’e´mission de deux photons de polarisa-
tion Πy. L’inversion de l’ordre d’apparition des composantes du doublet lorsqu’on compare
les doublets de l’exciton et du biexciton peut alors eˆtre comprise ainsi : si l’on ne de´tecte
par exemple que la polarisation Πx, ce sont la composante a` haute e´nergie du biexciton et
la composante a` basse e´nergie de l’exciton qui apparaissent en meˆme temps.
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Quelques re´sultats expe´rimentaux pre´ce´dents La fac¸on la plus directe pour mettre en
e´vidence le biexciton est d’acque´rir un spectre d’une BQ unique excite´e avec une puissance
telle qu’il existe une certaine probabilite´ pour que la BQ soit occupe´e par deux excitons.
Dans une certaine gamme de puissance, en excitation continue [87] ou pulse´e [55], la boˆıte
contient parfois un, parfois deux excitons, de manie`re a` faire apparaˆıtre l’exciton ensemble
avec le biexciton dans le spectre. La distance spectrale entre ces deux raies indique l’e´nergie
de liaison du biexciton.
Le biexciton peut eˆtre cre´e´ directement par absorption re´sonante a` deux photons, ce qui
a e´te´ fait sur un ensemble de boˆıtes CdSe [119]. Selon la figure 3.17, les photons du laser
ont exactement la moitie´ de l’e´nergie EXX du biexciton. L’e´nergie du laser se situe alors a`
mi-chemin entre les e´nergies de transition de l’exciton et du biexciton.
Importance par rapport au projet En de´tectant simultane´ment le biexciton et l’exci-
ton, nous n’avons plus a` faire a` un e´metteur a` un photon, mais plutoˆt a` deux e´metteurs
inde´pendants [54]. Le biexciton repre´sente donc une limite fondamentale des boˆıtes utilise´es
en tant qu’e´metteurs a` un photon, meˆme pour la cryptographie quantique avec ces exigences
((modestes)) : l’e´nergie de liaison du biexciton (en tant que raie multiexcitonique qui est la
plus proche de celle de l’exciton) de´finit une tempe´rature limite au dela` de laquelle une BQ
n’est plus un e´metteur a` un photon. Ceci provient du fait que la largeur des raies d’e´mission
de la BQ croˆıt avec la tempe´rature (voir paragraphe 4.1), de fac¸on que les raies de l’exciton
et du biexciton finissent par se chevaucher a` partir de la tempe´rature limite. Certes, il y a
des astuces pour surmonter cette limite : d’une part, la recombinaison des deux excitons
formant un biexciton dans son e´tat fondamental ge´ne`re deux photons de polarisations op-
pose´es (σ+ et σ−) dans une BQ syme´trique. Outre qu’a` la production de paires de photons
intrique´s, cette proprie´te´ peut eˆtre utilise´ pour se´parer par des filtres polariseurs l’exciton
du biexciton meˆme si les deux raies se superposent spectralement [102]. D’autre part, si
une BQ est excite´e en re´sonance avec l’un de ses niveaux discrets, la pre´sence d’un exciton
dans la boˆıte apre`s l’absorption d’un premier photon de´cale la re´sonance d’absorption par
interaction coulombienne, de fac¸on a` re´duire la probabilite´ qu’un biexciton soit forme´ par
absorption d’un deuxie`me photon [120]. Toutes ces approches demandent cependant des
exigences importantes au dispositif expe´rimental et a` l’e´chantillon et ne sont gue`re adapte´es
a` une re´alisation simple et peu couˆteuse d’un e´metteur a` un photon. Il est donc pre´fe´rable
de se´parer les raies excitonique et biexcitonique. L’identification du biexciton permet alors
de choisir des syste`mes de mate´riaux dans lesquels cette se´paration est possible jusqu’a` de
tre`s hautes tempe´ratures (ide´alement la tempe´rature ambiante).
Il faut cependant souligner que le biexciton en lui-meˆme, de meˆme que n’importe qu’elle
raie multiexcitonique, repre´sente un e´metteur a` un photon, de manie`re analogue a` l’exciton.
Ceci a e´te´ de´montre´ pour un biexciton d’une BQ InAs/GaAs par une expe´rience d’auto-
corre´lation [121], montrant du de´groupement de photons (fonction de corre´lation (2.1)
g(2)(s) < 1) autour de s = 02.
Le biexciton a encore une autre importance par rapport a` notre projet : il peut eˆtre
important de controˆler avec une tre`s grande pre´cision les moments auxquels les photons
uniques sont e´mis, par exemple dans le cas d’interfe´rence a` deux photons. Si une BQ, en
2De manie`re inte´ressante, le spectre d’auto-corre´lation montrait aussi du groupement (g(2)(s) > 1) pour
des faibles puissances excitations. Ceci traduit le fait que lorsque la boˆıte est ((normalement)) peuple´e par
moins d’un exciton, la de´tection d’un biexciton est plus probable si un autre biexciton est de´tecte´ juste avant
ou juste apre`s que dans le cas ge´ne´ral. Le premier des deux biexcitons sert en quelque sorte comme sonde
pour de´tecter les moments ((rares)) dans lesquels la BQ est ((exceptionellement)) peuple´e par deux excitons.
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tant qu’e´metteur a` un photon, est excite´e de fac¸on non re´sonante, les processus et les temps
de relaxation des excitons qui se pie`gent dans la BQ sont diffe´rents pour chaque exciton.
Par conse´quent, le temps entre la cre´ation de l’exciton par le laser et l’e´mission du photon
unique par la boˆıte varie de photon a` photon. Pour obtenir des temps d’e´mission bien
de´finis et bien controˆle´s pour tous les photons uniques, il faut exciter la BQ de manie`re
re´sonante. On peut penser a` pomper directement en re´sonance avec l’e´tat fondamental d’un
exciton dans la boˆıte, ce qui n’est gue`re re´alisable puisque les e´nergies du laser de pompe
et des photons e´mis seraient exactement les meˆmes. Une meilleure possibilite´ consiste en
l’absorption a` deux photons, semblable a` ce qui a e´te´ fait dans la re´fe´rence [119], sauf que
cette fois-ci l’expe´rience doit eˆtre faite sur une BQ unique. Ainsi, l’e´tat initial d’un cycle de
pompage (le biexciton) est bien de´fini, et l’exciton peut eˆtre obtenu sans qu’un quelconque
me´canisme de relaxation, susceptible d’introduire un retardement, intervienne. De plus, en
raison de la se´paration spectrale exciton – biexciton, l’e´nergie du laser n’est plus confondue
avec celle des photons uniques. Cette expe´rience est effectivement pre´vue au sein de notre
laboratoire, d’ou` l’importance d’identifier des paires exciton – biexciton et de de´terminer
l’e´nergie de liaison de ce dernier.
Re´sultats sur nos boˆıtes Sur deux exemples, une BQ CdTe/MgTe/Zn0.7Mg0.3Te et une
BQ CdSe/ZnSe, nous voulons identifier le biexciton dans le spectre de PL de nos e´chantillons.
Identification du biexciton Regardons a` ce propos les spectres trace´s dans la figure
3.19 pour diffe´rentes puissances d’excitation. En raison de la normalisation des spectres par
rapport a` la puissance du laser, une raie qui croˆıt line´airement avec la puissance apparaˆıt
toujours avec la meˆme intensite´. Les intensite´s inte´gre´es des raies X et XX, de´termine´es
a` partir de ces spectres, sont repre´sente´es dans la figure 3.20 en fonction de la puissance
d’excitation. En raison de la croissance line´aire des raies X, nous l’attribuons a` des excitons.
Notons que pour la BQ de CdSe, un le´ger comportement sous-line´aire apparaˆıt pour les
puissances les plus fortes. Une telle saturation est effectivement attendue a` partir d’une
certaine puissance [43] et indique que la BQ commence a` atteindre la probabilite´ maximale
d’eˆtre occupe´e par un exciton. Pour des puissances encore plus hautes, on observe souvent
que l’intensite´ de l’exciton rede´croˆıt [87,88], lorsque la BQ est peuple´e en moyenne par plus
d’un exciton.
Les raies XX n’apparaissent dans la figure 3.19 que pour des puissances d’excitation
e´leve´es. Selon la figure 3.20, leur croissance est clairement surline´aire : quadratique pour
la BQ CdTe et proche de quadratique, avec une pente de 1.6, pour la BQ CdSe. Nous
attribuons les raies XX a` des biexcitons. Comme ces transitions re´sultent de la pre´sence de
deux excitons dans la boˆıte, il est attendue que leur croissance soit quadratique. En ce qui
concerne la valeur le´ge`rement plus faible de 1.6, nous voulons noter que dans la litte´rature,
d’autres pentes infe´rieures a` 2 ont e´te´ trouve´es sur des biexcitons e´galement [122], atteignant
une valeur de 1.2 seulement [107].
Les raies X et XX des deux BQ dans la figure 3.19 sont faiblement de´double´es en raison
de l’asyme´trie. L’analyse de la polarisation de ces doublets nous donne une autre possibilite´
pour mettre en e´vidence la pre´sence de paires exciton – biexciton dans les spectres. A ce
propos, la figure 3.21 montre l’e´mission des BQ de´tecte´e a` travers un polariseur line´aire
oriente´ suivant deux directions perpendiculaires. L’angle est toujours pris par rapport a`
l’axe cristallographique 〈110〉. Comme attendu, nous constatons que pour le biexciton,
l’ordre d’apparition des composantes du doublet est inverse´ par rapport a` l’exciton.
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Fig. 3.19 – Spectres de PL pour diffe´rentes puissances d’excitation (a) d’une BQ
CdTe/MgTe/ZnMgTe et (b) d’une BQ CdSe/ZnSe. Les spectres sont normalise´s par rap-
port a` la puissance d’excitation (conditions d’excitation : P = 50 W/cm2 et 458 nm pour









































Fig. 3.20 – Intensite´ inte´gre´e des raies X et XX de la figure 3.19 en fonction de la puissance
d’excitation (en unite´s de P = 50 W/cm2 pour (a) et de 5 W/cm2 pour (b)).
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Fig. 3.21 – Spectres de la figure 3.19 dans deux directions de polarisation line´aire orthogo-
nales (a` 1.7 kW/cm2 pour (a) et 0.5 kW/cm2 pour (b)).
Nous voulons e´galement utiliser les fluctuations spectrales pour prouver que les paires de
raies X et XX proviennent des meˆmes BQ. L’e´volution en temps de ces raies est repre´sente´e
dans la figure 3.22. Nous devons constater que toutes les raies marque´es par X et XX
ne pre´sentent pas de fluctuations spectrales a` l’e´chelle de la minute. Si ce re´sultat est
compatible avec l’hypothe`se qu’une paire X – XX est e´mise par la meˆme BQ, une mise
en e´vidence non ambigue¨ ne´cessiterait la pre´sence de fluctuations spectrales. Ne´anmoins
nous avons trouve´ d’autres raies dans les spectres qui fluctuent spectralement et que nous
pouvons en conse´quence attribuer sans ambigu¨ıte´ a` d’autres BQ. Deux exemples en sont
e´galement pre´sente´s dans la figure 3.22. Ainsi nous voyons, en particulier pour la BQ
CdSe, que la raie nomme´e BQ2, tre`s proche de la raie XX, ne peut pas eˆtre le biexciton
correspondant a` l’exciton X.
Pour re´sumer, nous avons employe´ plusieurs me´thodes expe´rimentales pour mettre en
e´vidence l’existence de paires exciton – biexciton dans nos e´chantillons. Les e´nergies de
liaison ∆EXX trouve´es sur les deux exemples pre´sente´s sont donc de 13.6 meV = 3.4 nm
pour le syste`me CdTe/MgTe/ZnMgTe et de 24.6 meV = 5.3 nm pour le syste`me CdSe/ZnSe.
Quant au premier syste`me, l’e´nergie de liaison n’est donc pas modifie´e par la pre´sence du
Mg, puisque nous retrouvons une valeur qui est proche de celle observe´e sur CdTe/ZnTe
dans le paragraphe 5.3 (12.3 meV) et qui est comprise dans la gamme rapporte´e dans la
litte´rature sur CdTe/ZnTe [104] (11 a` 14 meV). En ce qui concerne la valeur trouve´e sur
la BQ CdSe/ZnSe, elle est la plus grande parmi les e´nergies de liaison que nous avons
observe´es sur d’autres boˆıtes CdSe/ZnSe [123] (20 a` 22.5 meV).
Nous voulons nous inte´resser maintenant a` la raie note´e X− dans la figure 3.19b, dont les
intensite´s inte´gre´es sont e´galement repre´sente´es dans la figure 3.20b. Nous de´duisons une
croissance le´ge`rement surline´aire de cette raie, avec une pente de 1.2. Nous l’attribuons a`
un trion, pour lequel un faible comportement surline´aire a effectivement e´te´ observe´ avant
la saturation [88]. Cette hypothe`se est confirme´e par la figure 3.21, selon laquelle la raie
X− n’est pas de´double´e. Comme nous l’avons mentionne´ dans le paragraphe 3.2, ceci est
tout a` fait attendu pour le trion meˆme dans le cas d’une BQ asyme´trique et a e´te´ illustre´
auparavant sur les BQ CdSe [97]. Notons aussi que l’e´volution temporelle de la raie X− ne
montre pas de fluctuations spectrales, en analogie aux raies de l’exciton et du biexciton.









































Fig. 3.22 – Evolution temporelle des spectres de la figure 3.19 (a` 1.7 kW/cm2 avec une
re´solution de 1 s pour (a) et a` 0.5 kW/cm2 avec une re´solution de 0.5 s pour (b)).
L’e´nergie de liaison du trion serait donc de 20.4 meV = 4.4 nm, infe´rieure a` (mais tre`s
proche de) celle du biexciton, ce qui est en bon accord avec des re´sultats pre´ce´dents sur
CdSe [97]. La pre´sence simultane´e dans le spectre du trion et des raies X et XX provenant
de la BQ non charge´e a e´te´ observe´e par le passe´ sur les tellurures [104,111] de meˆme que
les se´le´niures [97]3. Elle nous indique que dans ces cas, le temps caracte´ristique dans lequel
la boˆıte se (de´)charge est infe´rieur au temps d’inte´gration.
3et tre`s probablement aussi la re´fe´rence [98], figure 1, bien que pas dit explicitement
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Fig. 3.23 – Spectre de la figure 3.19b en fonction de la longueur d’onde du laser sur un
e´chantillon processe´ en me´sas (puissance d’excitation : 150 W/cm2 ; 458 nm =ˆ 2.707 eV,
476 nm =ˆ 2.605 eV, 488 nm =ˆ 2.541 eV).
Proble`mes rencontre´s : importance de la longueur d’onde d’excitation Nous avons
duˆ constater que sur les BQ CdSe/ZnSe (inde´pendamment de la technique utilise´e pour
ame´liorer la re´solution spatiale), seul un tre`s petit nombre de paires exciton – biexciton a pu
eˆtre identifie´. De nombreuses expe´riences en fonction de la puissances d’excitation sur des
raies spectralement tre`s bien isole´es n’ont pas fait apparaˆıtre les biexcitons correspondants.
Pour le reste de ce paragraphe nous voulons e´tudier quelles pourraient en eˆtre les raisons,
en conside´rant des e´chantillons masque´s aussi bien qu’avec des me´sas.
La figure 3.23 montre le spectre de la figure 3.19b pour diffe´rentes longueurs d’ondes du
laser a` puissance d’excitation fixe. Il faut noter que toutes les longueurs d’ondes choisies se
trouvent au-dessous de la bande interdite du ZnSe, de sorte que les porteurs sont cre´e´s a`
proximite´ du plan de BQ CdSe. En toute apparence, la forme du spectre change e´norme´ment
avec l’e´nergie du laser. Plus pre´cise´ment, nous constatons qu’en diminuant l’e´nergie du laser
À la totalite´ des raies se de´calent vers le rouge, particulie`rement quand nous passons le
laser de 458 a` 476 nm, avec la notable exception de la raie X−, qui montre un faible
de´calage vers le bleu,
Á l’intensite´ inte´gre´e de la plupart des raies (par exemple celles a` 2.667, 2.384 et 2.422 eV)
a tendance a` croˆıtre,
Â en particulier, l’exciton X gagne brusquement en intensite´ quand nous passons le laser
de 458 a` 476 nm, le biexciton XX correspondant est meˆme seulement visible a` 476 et
488 nm, alors que l’intensite´ du trion de´croˆıt subitement a` 488 nm.
Le point À peut s’expliquer assez facilement : plus on rapproche le laser de la luminescence
des boˆıtes, moins on de´charge les pie`ges charge´s a` proximite´ des boˆıtes, et plus les BQ
sont expose´es a` des champs e´lectriques locaux qui de´calent leur luminescence vers le rouge.
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Fig. 3.24 – Spectres de µ-PL d’un e´chantillon de CdSe/ZnSe masque´ (a) avec deux lon-
gueurs d’onde du laser et (b) sous conditions expe´rimentales identiques de 458 nm (puis-
sance d’excitation pour tous les spectres : 1.5 kW/cm2).
Le de´calage dans le sens oppose´ du trion indique une forte diminution de son e´nergie de
liaison sous l’effet du champ, en analogie a` ce qui a e´te´ trouve´ dans les tellurures [104,111].
L’e´nergie de liaison du biexciton est e´galement re´duite par le champ (de 30 µeV), mais
moins fortement que celle du trion, de sorte que les raies XX et X se de´placent dans la
meˆme direction, ce qui est e´galement en accord avec les re´fe´rences [104, 111]. Par ailleurs,
on peut imaginer qu’a` partir d’une certaine grandeur des champs e´lectriques, des quasi-
particules charge´es telles que le trion ont tendance a` s’e´chapper des boˆıtes, ce qui pourrait
expliquer la chute en intensite´ de la raie X− a` 488 nm. Ceci est d’autant plus possible que
la BQ en question se trouve du coˆte´ des hautes e´nergies de la distribution des boˆıtes et
qu’elle est donc a` priori peu confinante.
Le point Á cependant est assez surprenant. En excitant par exemple pour toutes les
e´nergies du laser dans une couche de mouillage bidimensionnelle avec une densite´ d’e´tats
constante, on ne s’attendrait pas a` de grandes variations de l’intensite´ des raies. En suppo-
sant que la couche de mouillage ait une queue de bande et en balayant l’e´nergie du laser a`
travers celle-ci, on devrait meˆme voir une chute de l’intensite´ des raies en diminuant l’e´nergie
du laser, puisque de moins en moins d’e´tats pour la cre´ation des porteurs sont accessibles.
Pour comprendre la croissance d’intensite´ observe´e, nous devons prendre en compte le fait
que l’e´chantillon en question a e´te´ processe´ en me´sas. En particulier, les spectres pre´sente´s
dans la figure 3.23, ainsi que beaucoup d’autres spectres du meˆme e´chantillon montrant
e´galement une croissance d’intensite´, proviennent de me´sas d’un diame`tre de 50 nm environ.
On peut imaginer que cette taille est comparable a` la distance parcouru par les porteurs
pendant leur relaxation vers les e´tats localise´s des boˆıtes. Plus on diminue alors l’e´nergie du
laser, plus on diminue l’e´nergie cine´tique des porteurs, moins ceux-ci rejoignent les bords
des me´sas pour s’y recombiner de fac¸on non radiative, plus ils alimentent les BQ ou` ils se
recombinent radiativement.
Pour ve´rifier cette hypothe`se, nous avons effectue´ des expe´riences similaires sur des
e´chantillons masque´s (figure 3.24). Nous conside´rons le flanc des hautes e´nergies, en analo-
gie avec le spectre repre´sente´ dans la figure 3.19b. La densite´ de raies y est beaucoup plus
importante en raison d’un diame`tre des trous environ d’un ordre de grandeur supe´rieur a`
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Fig. 3.25 – Spectre de la figure 3.23 en fonction de la puissance du laser (P = 150 kW/cm2)
a` longueur d’onde d’excitation fixe (458 nm).
celui des me´sas. La figure 3.24a compare les spectres d’e´mission a` deux longueurs d’ondes
du laser, tandis que la figure 3.24b ne ve´rifie que la reproductibilite´ des spectres pris a`
conditions expe´rimentales identiques. Nous constatons que l’intensite´ ge´ne´rale des spectres
ne varie plus avec l’e´nergie d’excitation du laser, ce qui correspond mieux a` nos attentes.
La croissance d’intensite´ observe´e dans la figure 3.23 semble donc eˆtre effectivement lie´e
aux me´sas. Par contre, similairement a` ce qui a e´te´ observe´ sur les me´sas, la forme du
spectre de´pend de l’e´nergie d’excitation du laser : nous de´duisons de la figure 3.24a que
le spectre change de 24.3%4 quand nous passons le laser de 458 a` 476 nm, tandis que
la figure 3.24b, sans changement du laser, donne une variation de 8.5% seulement. La
de´pendance de la forme du spectre par rapport a` l’e´nergie du laser est donc significative,
ce qui a e´te´ ve´rifie´ aussi par d’autres acquisitions. Plus ge´ne´ralement, cette de´pendance
a e´te´ syste´matiquement observe´e sur le flanc des hautes e´nergies. Une explication de ce
phe´nome`ne est qu’en variant l’e´nergie du laser, nous changeons l’alimentation des diffe´rentes
BQ : en effet, apre`s la formation des excitons, ceux-ci relaxent par e´mission de phonons
LO vers les niveaux des BQ. Les boˆıtes qui sont situe´es a` un multiple de l’e´nergie ~ωLO du
phonon LO en dessous de l’e´nergie du laser sont alimente´es pre´fe´rentiellement par rapport a`
d’autres, ce qui donne lieu a` des modulations, des ((re´pliques de phonon)), dans des spectres
de macro-PL. En modifiant l’e´nergie du laser, nous changeons la population des BQ ali-
mente´es pre´fe´rentiellement, donc la forme du spectre. Le lecteur inte´resse´ par ce point est
renvoye´ a` l’annexe A.
Pour re´sumer, nous trouvons que la forme des spectres de´pend de la longueur d’onde
d’excitation choisie. Certaines raies apparaissent mieux pour telles longueurs d’onde que
4Nous de´finissons le ((changement)) d’un spectre par rapport a` un autre de la manie`re suivante : pour
chaque canal, la diffe´rence en nombre de coups entre les deux spectres est calcule´e (sans prendre en compte
le signe) ; la somme sur toutes les diffe´rences, normalise´e sur l’intensite´ inte´gre´e du spectre, donne ensuite
le pourcentage indique´.
72 Chapitre 3. Proprie´te´s optiques limitant l’e´mission a` un photon
pour d’autres. En particulier, le biexciton de la figure 3.23 n’est pas visible du tout pour une
excitation a` 458 nm. Ceci reste meˆme valable pour des puissances d’excitation plus fortes
(figure 3.25), qui entraˆınent en plus la saturation de l’exciton plutoˆt que de faire apparaˆıtre
le biexciton. En se limitant a` une seule longueur d’onde (458 nm), l’expe´rimentateur ne
verra donc jamais le biexciton. Au contraire, plus il augmente la puissance de pompe pour
essayer de le faire apparaˆıtre, plus il sera e´bloui par la raie du trion qui domine toutes les
autres raies, il la prendra pour un exciton et cherchera en vain le biexciton correspondant
situe´ a` une e´nergie ∆EXX plus bas.
En plus de longueurs d’ondes d’excitation mal approprie´es, cet exemple nous sugge`re
donc encore une autre raison pour le fait que seul un petit nombre de biexcitons a pu eˆtre
trouve´ : le trion. Dans le cas ou` la BQ est constamment charge´e, les raies X et XX ne
sont meˆme plus visibles. De plus, une telle BQ ne montre un biexciton XX− (XX+) que si
elle a un e´tat excite´ p pour pouvoir loger l’e´lectron (le trou) supple´mentaire. Le prochain
paragraphe montrera que sur les BQ de se´le´niures e´tudie´es, la quasi-totalite´ des raies sont
en effet des trions.
3.6 Trion
Rappels the´oriques Pour identifier le trion dans nos e´chantillons de se´le´niures, nous avons
applique´ un champ magne´tique aux BQ. Pour mieux comprendre les re´sultats, nous allons
d’abord faire quelques rappels sur les proprie´te´s optiques des BQ sous champ magne´tique.
Nous nous limiterons essentiellement au trion car ce paragraphe n’a pas le but de discuter
tous les aspects de la structure fine sous champ magne´tique.
Conside´rons la transition optique d’un trion ne´gatif, puisque les se´le´niures sont dope´s
naturellement n. Comme nous avons de´ja` vu dans le paragraphe 3.2, le moment de l’e´tat
initial de la transition (le trion) est donne´ par celui du trou. Apre`s la recombinaison, il
n’existe que l’e´lectron dans la boˆıte, dont le spin impose donc le moment de l’e´tat final.
Par conse´quent, nous devons regarder comment le champ magne´tique modifie les niveaux
d’e´nergie d’un trou et d’un e´lectron, chacun ayant un certain e´tat de spin. Cette modifi-
cation de l’e´nergie est donne´e par le terme Zeeman, qui s’e´crit dans un semiconducteur a`
structure blende de zinc [124]












ou` µB est le magne´ton de Bohr, σi repre´sentent les matrices de Pauli qui de´crivent le
spin de l’e´lectron, et Ji sont les matrices de´crivant le moment des trous. ge,i, κi et qi sont
respectivement les constantes Zeeman pour l’e´lectron et le trou.
Dans le cas habituel d’une configuration de Faraday, ou` le champ magne´tique est pa-
ralle`le a` l’axe de croissance z, l’hamiltonien (3.7) est diagonal dans la base des e´tats
e´lectroniques {| ↑〉 , | ↓〉} et des e´tats de trous lourds {|32〉 , | − 32〉}. Ces e´tats ne sont donc
pas me´lange´s par le champ magne´tique. Ainsi, un trion en ge´ome´trie de Faraday ne montre
que deux raies dans le spectre [125], correspondant aux transitions optiquement permises
qui sont repre´sente´es dans la figure 3.26. Cette ge´ome´trie est utile pour de´terminer les fac-
teurs ge,z de l’e´lectron et gh,z du trou ; avec la de´finition Hh =
1
2µBgh,zB, ce dernier est
relie´ aux constantes Zeeman de l’hamiltonien (3.7) par gh,z = 6κz +
27
2 qz. La ge´ome´trie






















Transitions d’un trion ne´gatif sous champ magne´tique en
configuration de Faraday.
ces derniers se de´composent aussi en deux raies sous l’action du champ en ge´ome´trie de
Faraday [100].
Pour une meilleure distinction entre les trions et les excitons, donc les BQ dans un
e´tat charge´ ou neutre, nous avons utilise´ la ge´ome´trie de Voigt, dans laquelle le champ
magne´tique est dans le plan xy. Dans cette configuration, l’hamiltonien (3.7) n’est plus
diagonal dans les bases conside´re´es pre´ce´demment, et les e´tats de ces bases sont me´lange´s.
Ce me´lange fait qu’il n’y a plus d’e´tats purs brillants ou noirs, de fac¸on que toutes les
transitions deviennent permises. De plus, les transitions deviennent polarise´es line´airement.
















En diagonalisant les hamiltoniens (3.8), on trouve les valeurs propres±12µBBge,x et±32µBBqx,
d’ou` on peut de´duire les e´nergies de transition 12µBB(±ge,x ± 3qx). Pour l’e´lectron, nous
continuons donc a` avoir un terme Zeeman comme en ge´ome´trie de Faraday, avec bien suˆr
un autre facteur g dans le cas ge´ne´ral. Pour le trou par contre, si l’on conside`re Hh dans
l’hamiltonien (3.7) comme de´veloppement en Ji, aucun couplage Zeeman n’intervient au
premier et au deuxie`me ordre en ge´ome´trie de Voigt : un terme d’ordre 2 n’apparaˆıt pas
dans (3.7), et κx dans le terme d’ordre 1 n’intervient pas dans les e´nergies de transition.
On s’attend donc a` gh,x ≈ 0 et a` deux transitions du trion, correspondant aux deux e´tats
de spin de l’e´lectron qui reste dans la BQ apre`s la recombinaison (figure 3.27a).
En re´alite´, on trouve cependant quatre transitions du trion en configuration de Voigt
[125–127], indiquant un facteur gh,x non nulle (figure 3.27b). La polarisation line´aire des
deux raies exte´rieures est oriente´e dans une direction donne´e et celle des deux raies inte´rieures
dans la direction perpendiculaire [126]. Intuitivement on s’attend a` ce que ces deux direc-
tions soient impose´es par le champ magne´tique. Par contre, en tournant l’e´chantillon par
rapport a` la direction du champ et en se´lectionnant une direction de polarisation line´aire
en de´tection, Koudinov et al. ont montre´ [126] que ces directions sont de´termine´es par la
BQ elle-meˆme, et non pas par le champ magne´tique. Tous ces faits ont e´te´ attribue´s tre`s
re´cemment au me´lange hh-lh [126], qui est renforce´ par l’anisotropie des BQ comme nous
avons vu dans le paragraphe 3.2.

























Fig. 3.27 – Transitions d’un trion ne´gatif sous champ magne´tique en configuration de Voigt
avec (a) gh,x ≈ 0 , (b) gh,x < ge,x et (c) gh,x = ge,x. Les raies symbolisent le spectre attendu.
Quelques re´sultats expe´rimentaux pre´ce´dents Un quadruplet du trion en ge´ome´trie de
Voigt, compose´ d’un doublet inte´rieur et d’un doublet exte´rieur, a e´te´ trouve´ en premier
sur des BQ d’arse´niures [127], mais aussi plus re´cemment sur des BQ CdSe/ZnSe [125,126].
Sur ces dernie`res, uniquement des facteurs g du trou tre`s infe´rieur a` ceux de l’e´lectron
ont e´te´ trouve´s, ce qui se traduit par un doublet inte´rieur situe´ spectralement tre`s proche
du doublet exte´rieur (figure 3.27b). Par ailleurs, les intensite´s reporte´es sur les quatre
composantes du quadruplet sont similaires.
Importance par rapport au projet Pour l’application a` la cryptographie quantique, la
pre´sence de charges dans les BQ n’est pas tre`s geˆnante : qu’on de´tecte un trion ou un
exciton, nous avons toujours a` faire a` un e´metteur a` un photon. Ceci reste valable meˆme
si ces deux raies sont de´tecte´es ensemble, puisqu’une boˆıte ne peut pas eˆtre simultane´ment
charge´e et neutre [54]. La situation est par contre diffe´rente si l’on s’inte´resse a` la cre´ation du
biexciton par absorption a` deux photons pour un meilleur controˆle des moments auxquels
les photons uniques sont e´mis (voir paragraphe 3.5). On doit alors connaˆıtre les e´nergies
de l’exciton et du biexciton, dont les transitions n’apparaissent pas pour une BQ charge´e.
De plus, une BQ doit posse´der un e´tat excite´ p pour pouvoir contenir un biexciton ne´gatif
XX−. Il est donc important de savoir si nos BQ sont charge´es ou neutres. Nous pouvons
faire cette distinction en appliquant un champ magne´tique en ge´ome´trie de Voigt.
D’un point de vue plus fondamental, ces e´tudes sur le trion permettent de de´terminer
les facteurs g dans le plan de l’e´lectron et en particulier du trou, a` l’aide duquel on peut
sonder le me´lange hh-lh. Il peut devenir important de conside´rer ce dernier lorsqu’une
BQ unique (syme´trique) doit eˆtre utilise´e comme source a` deux photons intrique´s [102]. En
effet, en pre´sence d’un me´lange hh-lh, des transitions optiques ne se font pas seulement entre
e´lectrons et trous lourds, mais aussi avec des trous le´gers, ce qui implique un changement de
la polarisation des photons e´mis. Les polarisations circulaires du biexciton et de l’exciton
ne sont donc plus force´ment anticorre´le´es et l’intrication est de´truite.
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Fig. 3.28 – Spectres de PL de trions CdSe/ZnSe en fonction du champ magne´tique en
configuration de Voigt (excitation a` 458 nm).
Re´sultats sur nos boˆıtes La figure 3.28 montre des exemples de spectres de µ-PL prove-
nant de nos BQ CdSe/ZnSe en fonction du champ magne´tique en configuration de Voigt.
Nous constatons que la luminescence des raies se de´compose chaque fois en quatre raies si
le champ est augmente´, ce qui indique la pre´sence de trions. A partir de ces spectres et
d’autres spectres analogues, nous venons a` la conclusion que la plupart de nos raies uniques
de BQ CdSe/ZnSe sont en fait des trions.
En regardant la figure 3.28 de plus pre`s, nous constatons que la se´paration spectrale
entre les doublets inte´rieur et exte´rieur varie beaucoup de boˆıte en boˆıte : les trions de la
figure 3.28b ont des doublets inte´rieurs relativement proches des doublets exte´rieurs, ce qui
est similaire a` des re´sultats pre´ce´dents [125,126]. Pour chacun des trions de la figure 3.28a
par contre, la se´paration spectrale entre les deux doublets est beaucoup plus grande que
ce qui est montre´ dans la litte´rature ; dans le cas extreˆme, le doublet inte´rieur se confond
meˆme et ne peut pas eˆtre re´solu (voir le trion le plus haut en e´nergie). Selon la figure 3.27,
ces spectres parlent en faveur de facteurs gh,x non nulle, pouvant devenir tre`s supe´rieurs aux
valeurs trouve´es pre´ce´demment, et indiquant un me´lange hh-lh en partie plus important.
D’apre`s la figure 3.27c, gh,x peut meˆme eˆtre e´gal a` ge,x, conduisant a` un triplet tel que celui
observe´ dans la figure 3.28a.
La figure 3.29 montre en de´tail l’e´volution de l’e´mission de deux autres trions a` grand
facteur gh,x lorsque le champ magne´tique est augmente´. Nous n’allons plus commenter les
de´calages spectraux re´guliers ou ale´atoires de l’ensemble de l’e´mission que nous avons de´ja`
traite´s dans le paragraphe 3.2. La PL du trion dans la figure 3.29b se de´compose donc sur
quatre raies, avec un doublet inte´rieur qui peut a` peine eˆtre re´solu, indiquant un facteur
g du trou presque aussi grand que celui de l’e´lectron. Le cas particulier de ge,x ≈ gh,x est
illustre´ dans le figure 3.29a, ou` le doublet inte´rieur se confond parfaitement meˆme a` 11 T,
de fac¸on que trois raies seulement sont visibles.
A partir de la figure 3.29, nous pouvons calculer les facteurs g de l’e´lectron et du trou
en de´terminant les se´parations spectrales entre les deux raies du doublet exte´rieur, donne´e
par (ge,x + gh,x)µBB, et du doublet inte´rieur, donne´e par (ge,x − gh,x)µBB, en fonction du
champ magne´tique. Dans le cas ge´ne´ral de quatre raies trioniques sous champ magne´tique,
on trouve alors deux droites passant par l’origine dont les pentes permettent d’extraire
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Fig. 3.29 – Spectres de PL d’un trion CdSe/ZnSe en fonction du champ magne´tique en
configuration de Voigt sur un e´chantillon (a) masque´ et (b) processe´ en me´sas (excitation
a` 458 nm).




































Fig. 3.30 – (a) Energies des raies et (b) se´paration e´nerge´tique des deux raies exte´rieurs
du trion montre´ dans la figure 3.29a en fonction du champ magne´tique.
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Fig. 3.31 – (a) Spectre du trion montre´ dans la figure 3.29a et (b) intensite´ inte´gre´e des raies
correspondantes a` 11 T en fonction de la direction de polarisation line´aire. Les ajustements
sont de la forme cos2(φ).
les facteurs g. Pour le trion de la figure 3.29b, nous trouvons ge,x = 1.1 ± 0.1 et gh,x =
0.8± 0.1. Le cas particulier de trois raies trioniques est traite´ en de´tail dans la figure 3.30.
En de´terminant la position des raies exte´rieures (figure 3.30a) et leur se´paration spectrale
2ge,xµBB en fonction du champ (figure 3.30b), nous trouvons pour ce trion ge,x = gh,x =
1.05 ± 0.01.
Dans la figure 3.31a, l’e´mission du trion de la figure 3.29a est repre´sente´e en fonction
de la direction de polarisation line´aire a` champ magne´tique constant. Comme attendu les
deux raies exte´rieures et la raie inte´rieure sont polarise´es line´airement selon des directions
orthogonales entre elles. Ceci se voit e´galement dans la figure 3.31b montrant que les in-
tensite´s inte´gre´es des trois raies peuvent eˆtre ajuste´es par des fonctions en cos2(φ). Notons
que la raie inte´rieure est beaucoup plus intense que les raies exte´rieures. Ceci ne peut pas
simplement s’expliquer par la double de´ge´ne´rescence de cette premie`re, puisque son in-
tensite´, selon la figure 3.31b, est presque 2.5-fois plus grande que la somme des intensite´s
des raies exte´rieures. Nous avons e´galement pris soin de de´polariser l’e´mission des trions
pour ne pas faire intervenir une e´ventuelle de´pendance en polarisation de notre de´tection.
Nous attribuons donc cette grande diffe´rence en intensite´ a` une autre conse´quence d’un fort
me´lange hh-lh, en plus des facteurs gh,x importants.
Afin de ve´rifier cette hypothe`se, nous avons fait une e´tude syste´matique sur les trions de
la figure 3.28 et sur d’autres trions sous champ magne´tique qui ne sont pas montre´s. Nous
trouvons effectivement une corre´lation entre les facteurs gh,x, de´termine´s comme de´crit
ci-dessus, et la diffe´rence en intensite´ entre les raies exte´rieures et inte´rieures : comme
le montre la figure 3.32, l’intensite´ inte´gre´e des raies inte´rieures, par rapport a` celle des
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Fig. 3.32 – Rapport entre la somme des intensite´s inte´gre´es des raies inte´rieures et celle des
raies exte´rieures, en fonction de gh,x sur plusieurs trions CdSe/ZnSe observe´s sous champ
magne´tique sur le meˆme e´chantillon.
raies exte´rieures, a tendance a` croˆıtre avec le facteur gh,x, celui-ci e´tant une sonde de
l’importance du me´lange hh-lh. En effet, sur la majorite´ des trions, les raies inte´rieures
sont les plus intenses, avec une notable exception visible dans la figure 3.28a, donnant un
rapport infe´rieur a` 1 dans la figure 3.32. Toujours est-il que ce dernier cas ne change rien a` la
diffe´rence en intensite´. A ce propos, il est inte´ressant de noter que des expe´riences analogues
sur des trions CdTe/ZnTe sous champ magne´tique fait dans notre e´quipe montrent des raies
exte´rieures plus intenses de manie`re syste´matique [128]. La raison pour ce renversement en
intensite´ n’est cependant pas encore clairement e´tablie.
Finalement, il apparaˆıt de la figure 3.32 que les facteurs gh,x varient beaucoup de boˆıte
en boˆıte. Le point expe´rimental avec la valeur de gh,x la plus grande, venant en fait du
trion de la figure 3.29a, illustre que gh,x peut meˆme atteindre la valeur de ge,x. Quant a`
cette dernie`re, elle ne de´pend pas de la BQ conside´re´e et vaut toujours ge,x = 1.1± 0.1, ce
qui est identique a` des re´sultats pre´ce´dents [125, 126] et ce qui correspond en effet a` nos
attentes, la fonction d’onde des e´lectrons e´tant beaucoup plus isotrope que celle des trous.
Pour re´sumer, la diffe´rence en intensite´ entre les raies exte´rieures et inte´rieures et les
facteurs gh,x ont pu eˆtre corre´le´s par une e´tude syste´matique sur des trions sous champ
magne´tique dans des BQ CdSe/ZnSe, indiquant que ces deux phe´nome`nes ont la meˆme
origine physique, a` savoir le me´lange hh-lh. Ces deux phe´nome`nes atteignent des valeurs
qui n’ont pas encore e´te´ vues jusqu’a` pre´sent, illustrant le roˆle important que joue le me´lange
hh-lh sur nos structures. Il peut provenir du fait que les BQ sont faiblement contraintes,
de fac¸on que les niveaux lh ne soient plus bien se´pare´s des niveaux hh. Une telle faible
contrainte peut provenir d’une taille importante des BQ, une certaine concentration de Zn
a` leur inte´rieur [17], et/ou des de´fauts situe´s a` leur proximite´ [12,13]. Des e´tudes structurales
pre´liminaires sur nos boˆıtes semblent confirmer la contribution de l’ensemble de ces effets.
Dans le contexte de notre projet, l’e´tude pre´sente´e ci-dessus a e´galement permis de mettre en
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e´vidence que la quasi-totalite´ des raies provenant de nos BQ CdSe/ZnSe sont effectivement
des trions, indiquant que ces BQ sont majoritairement charge´es. En effet, les se´le´niures sont
connus pour eˆtre non intensionnellement dope´s n, ce qui laisse des charges exce´dentaires
ne´gatives dans les BQ.
3.7 Temps de de´clin
Rappels the´oriques Un exciton photocre´e´, apre`s sa relaxation dans une BQ, ne reste pas
dans celle-ci de manie`re e´ternelle, mais disparaˆıt par recombinaison de la paire e´lectron
– trou apre`s un temps caracte´ristique, le temps de de´clin τ1. Semblable a` l’exciton, un
complexe multiexcitonique a` i excitons a e´galement une dure´e de vie τi finie, laissant apre`s
sa disparition un e´tat a` i − 1 excitons dans la boˆıte selon la relation (3.4). La valeur
attendue pour τi de´pend fortement de la nature des e´tats du syste`me. Dans le cas d’un
syste`me non corre´le´ de paires e´lectron – trou sans re`gles de se´lection, on s’attend a` τi =
τ1/i
2. La prise en compte des re`gles de se´lection lie´es au spin conduit a` τi = τ1/i, ce qui
est une re`gle facile et souvent admise. L’interaction coulombienne cependant entraˆıne une
se´paration spatiale entre les trous du complexe multiexcitonique, pendant que les e´lectrons
demeurent distribue´s de manie`re homoge`ne a` travers la BQ. Ceci conduit a` une diminution
du recouvrement des fonctions d’onde de l’e´lectron et du trou et donc finalement a` un
τi > τ1/i.
Nous nous inte´ressons a` la probabilite´ pi(t) de trouver i excitons au temps t dans une BQ
donne´e. Nous supposons une occupation maximale par N excitons. La somme sur toutes
les probabilite´s vaut 1 :
N∑
i=0
pi = 1 (3.9)
Nous nous limitons au cas d’une impulsion excitatrice de dure´e ne´gligeable et de me´canismes
de relaxation d’excitons rapides par rapport aux temps τi (le cas d’une excitation continue
sera traite´ dans le paragraphe 5.1). Ceci revient a` supposer une photoge´ne´ration imme´diate
d’un complexe multiexcitonique bien de´fini a` t = 0 suite a` l’impulsion. Pour une compa-
raison qualitative avec nos re´sultats expe´rimentaux, cette approximation est suffisamment









ou` le premier terme de´crit le de´clin du multiexciton i et le second terme sa ge´ne´ration par la
disparition du multiexciton i+ 1. Les hypothe`ses faites ci-dessus conduisent a` la condition
limite pi(0) = 1 pour i = N et 0 sinon, exprimant que la boˆıte contient N excitons au





















τk pour 0 < i ≤ N
(3.11)
En inse´rant des valeurs pour τi base´es sur les re´sultats expe´rimentaux du paragraphe 5.3
dans l’expression (3.11), nous obtenons les e´volutions temporelles repre´sente´es dans la fi-
gure 3.33. Nous y discutons plusieurs puissances d’excitation, traduites par des valeurs de
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Fig. 3.33 – Probabilite´s de pre´sence (a) du triexciton, du biexciton et de l’exciton en fonc-
tion du temps en supposant N = 3 excitons a` t = 0 et (b) de l’exciton en prenant N = 1 ,2
ou 3. Nous avons utilise´ les temps de vie τ1 = 251 ps, τ2 = 185 ps et τ3 = 135 ps pour
l’exciton, le biexciton et le triexciton, respectivement.
N diffe´rentes. On peut constater premie`rement (figure 3.33a) qu’a` N donne´, la monte´e est
d’autant plus rapide et le maximum d’autant plus vite atteint que le complexe multiexci-
tonique est grand. D’autre part (figure 3.33b), pour un multiexciton donne´ (ici l’exciton),
la monte´e est d’autant plus lente et le maximum d’autant plus retarde´ que N est grand.
Les deux effets traduisent directement la pre´sence de la cascade qui a e´te´ sche´matise´e dans
la figure 3.16. Notons que des calculs plus sophistique´s, ou` l’on suppose que la population
initiale de la BQ suit une statistique poissonienne avec un nombre moyen µ d’excitons a`
t = 0 [130], ne change rien aux deux conclusions tire´es de la figure 3.33 ; les temps de
monte´e infiniment rapides sont simplement transforme´s en temps de monte´e plus re´alistes.
Quelques re´sultats expe´rimentaux pre´ce´dents Expe´rimentalement, on a acce`s aux temps
τi le plus directement avec une excitation pulse´e en faisant une statistique sur les temps
d’arrive´e des photons e´mis a` l’e´nergie du multiexciton correspondant, c.-a`-d. en mesurant
ces temps un grand nombre de fois avec par exemple l’un des dispositifs expe´rimentaux
re´solus dans le temps du paragraphe 2.2. Au cours de l’acquisition, un histogramme se
construit, repre´sentant l’e´volution temporelle de la probabilite´ pi(t) de trouver le com-
plexe a` i excitons dans la BQ au temps t. Par le passe´, ces me´thodes expe´rimentales ont
permis de faire des e´tudes syste´matiques des diffe´rents τi, ou` soit une APD [129], soit
une streak came´ra [130] a e´te´ utilise´e comme de´tection. Notons ne´anmoins que d’autres
types d’expe´riences, par exemple des e´tudes de l’intensite´ inte´gre´e en fonction de la puis-
sance d’excitation [88,129] ou des expe´riences de corre´lation [56] (voir aussi le chapitre 5),
pour lesquelles une excitation continue peut e´galement eˆtre utilise´e, permettent aussi de
de´terminer τ de fac¸on certes plus indirecte.
Des BQ CdTe/ZnTe [88] aussi bien que CdSe/ZnSe [55,97] montrent un temps de vie τ1
de l’exciton ge´ne´ralement de 250 a` 300 ps. En accord avec ce qui a e´te´ dit ci-dessus, le temps
de de´clin τ2 du biexciton, quant a` lui, est typiquement supe´rieur a` la valeur ((intuitive)) τ1/2,
traduisant l’influence de l’interaction coulombienne. Sur des BQ InAs/GaAs [130] autant
que CdSe/ZnSe [97], on trouve typiquement τ2 = 0.7τ1. Pour ces dernie`res boˆıtes, une
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valeur de τ2 meˆme approximativement e´gale a` τ1 a e´te´ observe´e [55].
Sur le de´clin de l’exciton dans CdSe/ZnSe, a` coˆte´ d’une composante rapide avec un
temps caracte´ristique d’environ 250 ps, Patton et al. ont e´galement observe´ une contri-
bution beaucoup plus lente de l’ordre de plusieurs ns seulement [97]. Cette de´croissance
biexponentielle, sur laquelle nous allons revenir dans le chapitre 5, a e´te´ attribue´e a` l’in-
fluence de l’exciton noir qui repeuple l’e´tat de l’exciton brillant avec un taux infe´rieur au
taux de recombinaison. Par contre, le biexciton de meˆme que le trion, ne posse´dant pas
d’e´tats noirs, pre´sentent un de´clin monoexponentiel [97].
Importance par rapport au projet La connaissance du temps de de´clin τ d’une raie candi-
date pour l’e´mission a` un photon (typiquement l’exciton) nous permet de mieux estimer les
performances et limites de notre e´metteur a` un photon : par exemple, le taux de re´pe´tition
maximal est directement lie´ a` τ , et c’est aussi τ , compare´ au temps de de´phasage, qui
de´termine la capacite´ de l’e´metteur de produire des photons non seulement uniques mais
indiscernables. Ensuite, la mesure des temps de de´clin de diffe´rentes raies permet d’identifier
les multiexcitons qui interviennent dans la cascade radiative de la figure 3.16, en particulier
le biexciton, alternativement aux me´thodes expe´rimentales que nous avons utilise´es dans le
paragraphe 3.5 pour son identification. De plus, si la BQ est inte´gre´e dans une microcavite´,
la mesure du temps de de´clin permet de controˆler si son e´mission profite de l’effet Purcell
(voir l’annexe B) et de de´terminer l’ampleur de cet effet.
Finalement, comme nous allons voir ci-dessous, le temps de de´clin permet d’identifier
un phe´nome`ne qui risque de limiter la caracte´ristique d’une BQ unique la plus fondamen-
tale dont nous voulons nous servir pour l’e´mission a` un photon, a` avoir la capacite´-meˆme
d’e´mettre des photons uniques. Comme nous allons commenter plus en de´tail dans le cha-
pitre 5, l’excitation pulse´e d’une BQ unique avec une puissance telle que N ≥ 1 permet,
apre`s un filtrage spectral ade´quat pour ne de´tecter qu’une seule raie (normalement l’ex-
citon), de ne produire qu’un seul photon par impulsion laser et de controˆler les moments
auxquels les photons uniques sont ge´ne´re´s. Par contre, ceci ne peut fonctionner que si les
me´canismes de relaxation vers la BQ conside´re´e sont bien infe´rieurs a` la dure´e de vie τ
de l’exciton. Sinon la BQ a la possibilite´ d’e´mettre plusieurs photons par impulsion laser
puisqu’elle peut eˆtre alimente´e par des excitons ((retarde´s)) par les me´canismes de relaxa-
tion. La formation de l’exciton a` partir des e´lectrons et trous photoge´ne´re´s de meˆme que sa
relaxation initiale par des phonons optiques sont des processus tre`s rapides (quelques ps)
et n’interviennent effectivement pas. Par contre, en pre´sence de plusieurs BQ, le hopping,
c.-a`-d. le transfert inter-boˆıte5 par effet tunnel avec e´mission de phonons acoustiques, se
produit a` une e´chelle de temps de plusieurs centaines de ps [131] et est donc en effet com-
parable a` τ . Si le hopping est efficace, il est donc tout a` fait possible apre`s l’e´mission d’un
premier photon que notre BQ soit peuple´e par d’autres excitons provenant d’autres boˆıtes,
qui produiront par recombinaison radiative des photons retarde´s qui appartiennent tous a`
la meˆme impulsion laser. Notons que le hopping intervient de´ja` a` basse tempe´rature ; le
transfert thermoactive´, pour lequel la meˆme proble´matique se pose a` haute tempe´rature,
sera traite´ en de´tail dans le paragraph 4.2.
Re´sultats sur nos boˆıtes Par la suite nous allons pre´senter des re´sultats sur des BQ
de se´le´niures uniquement. Les spectres re´solus dans le temps de la figure 3.34 ont e´te´
obtenus avec une streak came´ra, ou` l’intensite´ de luminescence est repre´sente´e en fonction
5plus ge´ne´ralement le transfert entre des potentiels localisateurs de toute sorte
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Fig. 3.34 – Spectres de µ-PL re´solus dans le temps de BQ CdSe/ZnSe en fonction de la
puissance d’excitation P (fait par Markus Koch).


























Fig. 3.35 – Intensite´ de PL en fonction du temps (a) du trion et (b) de l’exciton de la
figure 3.34 pour diffe´rentes puissances d’excitation.
de l’e´nergie (axe horizontal) et du temps (axe vertical). Apre`s la se´lection d’une re´gion
rectangulaire dans un tel spectre, l’inte´gration sur l’e´nergie peut nous fournir des coupes
a` travers le temps que nous allons pre´senter ci-dessous. Alternativement, on peut obtenir,
par une inte´gration sur le temps, des spectres ((classiques)) de PL.
Dans les spectres de la figure 3.34, nous avons pu attribuer les raies X− et X respecti-
vement au trion et a` l’exciton de la meˆme BQ par des mesures pre´ce´dentes sous excitation
continue [123]. Les spectres ont e´te´ acquis a` diffe´rentes puissances d’excitation pour mettre
en e´vidence les effets de la cascade radiative qui ont e´te´ discute´s ci-dessus a` l’aide de la
figure 3.33b. Quant aux effets de la figure 3.33a, nous allons pas les aborder, puisqu’une
densite´ de raies trop forte nous empeˆche d’identifier clairement le biexciton. De plus, en
raison d’un fond continu qui apparaˆıt pour les fortes puissances d’excitation, nous allons
nous limiter a` une discussion qualitative. En augmentant la puissance, nous voyons donc
effectivement que le maximum de la raie X− se de´cale vers des temps plus grands en ac-
cord avec la figure 3.33b. Cette impression se confirme dans la figure 3.35a qui montre les
profiles temporels de l’e´mission a` l’e´nergie du trion : plus la puissance est grande, plus
le maximum de l’e´mission du trion est retarde´. Pour les puissances d’excitation e´leve´es,
un autre maximum apparaˆıt pre`s de t = 0 ps. Il est duˆ a` un fond continu, dont l’origine
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Fig. 3.36 – (a) Intensite´ de PL en fonction du temps mesure´e sur l’e´chantillon de BQ
CdSe/ZnSe masque´ de la figure 4.24. Les courbes ont e´te´ obtenues a` partir des BQ indique´es
dans (b) par des fle`ches.
n’est pas encore clairement e´tablie [123]. Il pourrait provenir d’e´tats excite´s d’autres BQ
en raison de son temps de de´clin relativement rapide (∼ 150 ps). Le fond est probable-
ment la raison pourquoi nous ne voyons pas le retardement du maximum sur l’e´mission de
l’exciton (figure 3.35b) quand la puissance d’excitation est augmente´e. Notons aussi que le
fond fausse certes le comportement de monte´e, mais moins celui de descente. A partir du
profil temporel qui correspond a` la plus faible puissance d’excitation (ou` le fond n’apparaˆıt
pratiquement pas), nous de´duisons donc un temps de de´clin de 252 ps pour l’exciton, une
valeur qui correspond bien a` nos attentes. Notons finalement que dans l’annexe B, nous re-
trouverons le retardement du maximum de luminescence, lorsque la puissance d’excitation
est augmente´e, sur des raies de BQ inte´gre´es dans une microcavite´ planaire.
Nous voulons utiliser a` pre´sent le temps de de´clin pour e´tudier le phe´nome`ne du hopping.
Dans la figure 3.36a nous montrons des profils temporels de l’e´mission d’un e´chantillon
qui, en raison de sa forte densite´ de raies, pourrait eˆtre particulie`rement affecte´ par ce
transfert inter-boˆıte par effet tunnel. Comme nous verrons dans le paragraph 4.2.3, ou` nous
reviendrons sur cet e´chantillon, une re´solution spatiale de 200 a` 500 nm (habituellement
utilise´e sur les e´chantillons masque´s) ne permet de bien se´parer les raies que sur le flanc
extreˆme des basses e´nergies ; ainsi le profil temporel correspondant a pu eˆtre obtenu a`
partir de la raie unique de la figure 3.36b pointe´e par une fle`che. Par contre, sur le flanc
des hautes e´nergies, les raies ne sont pas entie`rement re´solues (voir aussi la figure 4.24) et
l’intensite´ de la raie a` haute e´nergie (figure 3.36b) contient aussi une contribution de ses
raies voisines. Dans ce cas, ceci n’a pas d’influence sur le re´sultat puisque l’ensemble de
ces raies montre un comportement temporel tre`s similaire. Nous constatons alors dans la
figure 3.36a que les deux raies ont une e´volution temporelle tre`s diffe´rente. En plus d’un
temps de de´clin nettement plus long, la raie a` basse e´nergie pre´sente meˆme une sorte de
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Fig. 3.37 –
Niveaux d’e´nergie d’une BQ a` haute e´nergie et une
BQ a` basse e´nergie occupe´es de 0 ou de 1 exciton.
Les fle`ches repre´sentent des taux de recombinaison









plateau pour t . 200 ps. En raison d’une faible puissance d’excitation (. 0.3 µJ/cm2/pulse)
nous pouvons exclure une influence notable des e´tats excite´s. Nous attribuons donc cette
diffe´rence de comportement a` un processus de hopping tre`s efficace qui alimente les BQ a`
basse e´nergie aux de´pens des boˆıtes a` haute e´nergie.
Pour une discussion plus quantitative nous voulons reproduire nos profils temporels
expe´rimentaux par un mode`le tre`s simple. Dans la figure 3.37 nous conside´rons deux BQ,
l’une a` basse e´nergie, l’autre a` haute e´nergie, qui sont occupe´es par un exciton avec les
probabilite´s respectives pb et ph. Avec la recombinaison des excitons apre`s le temps τ , nous
admettons un transfert d’excitons de la BQ a` haute e´nergie vers celle a` basse e´nergie avec un
temps caracte´ristique τtr. En re´alite´, la BQ a` haute e´nergie va, certes, transfe´rer des porteurs
vers plusieurs BQ plus basses en e´nergie. Les canaux de transfert correspondants auront des
temps τtr diffe´rents parce que la distance inter-boˆıte varie et τtr de´pend exponentiellement
de cette distance. D’un autre coˆte´, la boˆıte a` basse e´nergie va eˆtre alimente´e par plusieurs
BQ plus hautes en e´nergie, dont le nombre et la distance moyenne peuvent eˆtre suppose´s
raisonnablement a` peu pre`s e´gal. Au total les deux effets ne devraient donc pas se´rieusement
affecter la validite´ du mode`le, mais ils donnent simplement a` 1/τtr la signification d’un
transfert total au lieu d’un transfert seul entre deux BQ. Ensuite, de manie`re analogue a` la
mode´lisation de la cascade pre´sente´e ci-dessus, nous ne´gligeons les me´canismes de relaxation
vers les boˆıtes, ce qui conduira de nouveau a` un temps de monte´e infiniment rapide. En
e´crivant pb(0) = ph(0) := p0 nous supposons une re´partition d’excitons e´gale a` t = 0 sur










































Dans la figure 3.36a nous avons e´galement repre´sente´ les ajustement des coupes expe´rimentales
avec ce mode`le, d’ou` nous de´duisons un temps de recombinaison τ = 373 ps et un temps
de transfert τtr = 502 ps. Pour un ajustement simultane´ des deux courbes nous avons
proce´de´ de la fac¸on suivante : d’abord le temps de de´clin effectif 1/τ + 1/τtr de la BQ a`
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haute e´nergie a e´te´ de´termine´ (214 ps), puis ce parame`tre a e´te´ fixe´ lors de l’ajustement du
de´clin de la BQ a` basse e´nergie, d’ou` nous pouvons obtenir la valeur de τtr. En comparant
les valeur de τ et τtr, nous devons constater qu’ils sont en effet du meˆme ordre de gran-
deur. Pour cet e´chantillon, nous pouvons donc nous attendre a` ce que le hopping pre´sente
une se´rieuse limitation pour l’e´mission a` un photon. Il faut cependant souligner que cet
e´chantillon repre´sente un cas extreˆme et que plus re´cemment, des e´chantillons avec des
densite´s de raies plus faibles ont e´te´ fabrique´s, qui devraient a priori eˆtre moins affecte´s
par le hopping.
Nous devons faire aussi un commentaire sur la valeur de 373 ps que nous trouvons pour
τ et qui est tre`s supe´rieur au temps de de´clin de 250 ps habituellement trouve´ sur les
BQ II-VI. La valeur de τ repre´sente le temps de de´clin de la BQ a` basse e´nergie pour
t →∞ est peut donc eˆtre trouve´e inde´pendamment de notre mode`le de la figure 3.37 par
un ajustement direct de la coupe temporelle correspondante a` des temps t suffisamment
grands. De plus, cette valeur peut eˆtre conside´re´e comme typique de l’e´chantillon parce que
des mesures de macro-PL sur le meˆme e´chantillon ont e´galement montre´ un temps de de´clin
aux alentours de 400 ps sur le coˆte´ des basses e´nergies. Pour expliquer ces valeurs e´leve´es
de τ , nous devons conside´rer que selon des e´tudes de TEM pre´liminaires de certains de nos
e´chantillons, la zone des boˆıtes la plus riche en Cd n’est pas leur milieu, mais leurs bords.
En admettant donc que les BQ ont une ((coquille)) riche en Cd, on pourrait imaginer que
l’e´lectron soit spatialement se´pare´ du trou et que leur recombinaison se fasse de manie`re
relativement lente. Toujours est-il que les e´chantillons fabrique´s plus re´cemment montrent
un de´clin monoexponentiel avec une constante de temps vers 250 ps (voir par exemple la
BQ de la figure 3.35b).
3.8 Conclusion
Nous avons e´tudie´ les proprie´te´s optiques a` basse tempe´rature de nos BQ CdTe/(MgTe)/
ZnMgTe et CdSe/ZnSe.
Des mesures en fonction de la polarisation ont permis d’identifier des de´doublements
de raies lie´s a` l’asyme´trie dans le plan des BQ. Les doublets apparaissent surtout dans les
tellurures, avec un pourcentage qui peut atteindre les 50 %, et beaucoup moins dans les
se´le´niures. Sur les e´chantillons de tellurures avec 30% de Mg dans les barrie`res, une orien-
tation pre´fe´rentielle nette des BQ n’a pas pu eˆtre constate´e ; seuls pour des pourcentages
de Mg infe´rieurs a` 20%, les BQ s’alignent pre´fe´rentiellement selon l’axe |11¯0|.
Pour tous les syste`mes de mate´riaux, si des masques sont employe´s, des effets tels que
les fluctuations spectrales ou la disparition de raies, qui sont lie´s a` des charges au voisinage
des boˆıtes, ne jouent pas un roˆle important ; en dehors des fluctuations non re´solues de
l’ordre de 100 µeV trouve´es par la plupart des auteurs, uniquement des de´calages lents de
l’ordre de 0.1 meV/minute ont pu eˆtre constate´s sur certaines raies. L’utilisation de me´sas
cependant conduit a` l’apparition plus fre´quente de raies larges et de fluctuations de leur
position spectrale a` l’e´chelle de la seconde. Meˆme la disparition d’un petit nombre de raies
a pu eˆtre constate´e. Une plus grande influence des effets de charges sur les me´sas peut
s’expliquer par les de´fauts ge´ne´re´s lors de la gravure des me´sas, mais aussi par des re´sidus
de re´sine au voisinage des me´sas.
En se servant des phe´nome`nes expose´s ci-dessus, nous avons pu identifier le biexciton
sur les deux syste`mes de mate´riaux. Son apparition beaucoup moins fre´quente dans les BQ
de se´le´niures s’explique avant tout par le fait que la plupart d’entre elles sont charge´es.
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Les transitions trioniques correspondantes ont e´te´ identifie´es par des mesures en fonction
du champ magne´tique en configuration de Voigt. Le fait que la plupart des raies sont
des trions pourrait expliquer l’apparition moins fre´quente de doublets d’asyme´trie et la
disparition plus fre´quente de raies (par neutralisation des BQ) par rapport aux tellurures.
En se servant des trions, nous avons pu mettre en e´vidence la pre´sence d’un fort couplage
hh-lh, qui se traduit par de grands facteurs g des trous de meˆme que par des taux de
polarisation importants des transitions trioniques.
Finalement, des mesures re´solues en temps effectue´es sur les premiers e´chantillons de
se´le´niures faits dans notre laboratoire ont re´ve´le´es une de´pendance du temps de de´clin de
la position spectrale, que nous avons attribue´e a` un transfert inter-boˆıte par effet tunnel.
Un mode`le simple nous a permis d’extraire un taux de transfert qui est comparable au
temps de vie de l’exciton. La pre´sence du transfert s’explique a` partir de la forte densite´
surfacique des BQ sur ces e´chantillons ; sur des e´chantillons plus re´cents, la densite´ de BQ
a pu eˆtre re´duite, ce qui a permis les nombreuses e´tudes sur des BQ uniques re´alise´es dans
le cadre de ce travail.
Une faible densite´ de BQ est d’autant plus importante que le transfert inter-boˆıte
repre´sente une se´rieuse limitation pour la ge´ne´ration de photons uniques ((sur demande)). Le
de´doublement, l’e´largissement ou les fluctuations spectrales des raies, dus a` l’asyme´trie ou
les charges, ne repre´sente cependant pas d’inconve´nient majeur tant que seuls des photons
uniques sont demande´s. L’effet Purcell dans les microcavite´s re´alise´es jusqu’a` pre´sent n’est
pas non plus se´rieusement affecte´, puisque les phe´nome`nes mentionne´s modifient les raies
dans une gamme au moins un ordre de grandeur en dessous de la largeur typique de nos
modes (∼ 9 meV).
Pour la ge´ne´ration de photons identiques par contre, les fluctuations spectrales observe´s
sur un grand nombre de raies limitent le choix des raies qui peuvent eˆtre utilise´es. De plus,
l’asyme´trie des boˆıtes et le me´lange hh-lh important devraient rendre la production de
paires de photons intrique´s tre`s difficile.
Les e´nergies de liaison du biexciton trouve´es dans ce chapitre, quant a` elles, vont
de´finir, ensemble avec les re´sultats a` haute tempe´rature du chapitre suivant, la gamme
de tempe´rature dans laquelle des photons uniques peuvent eˆtre e´mis.
4Proprie´te´s optiques a` hautes
tempe´ratures
Apre`s avoir discute´ les proprie´te´s optiques de nos BQ a` basse tempe´rature dans le cha-
pitre pre´ce´dent, nous allons maintenant nous inte´resser aux proprie´te´s a` hautes tempe´ratures
ou` de nouveaux me´canismes deviennent pre´ponde´rant. Le couplage entre excitons et pho-
nons (paragraphe 4.1) peut ((violamment)) e´largir les raies, pendant que l’e´chappement de
porteurs des BQ par thermoactivation (paragraphe 4.2) peut diminuer leur intensite´ et
finalement les e´teindre. Puisque nous voulons faire fonctionner notre e´metteur a` un photon
aux plus hautes tempe´ratures possibles, nous devons connaˆıtre les limites provenant de ces
phe´nome`nes et essayer d’y reme´dier. Quant au de´placement spectral de la raie (paragraphe
4.3) avec la tempe´rature, il peut repre´senter aussi un atout pour notre projet.
4.1 Re´duction des constantes de couplage exciton – phonon
L’interaction des excitons avec les phonons est l’une des sources les plus importantes
du de´phasage de la lumie`re e´mise. S’il s’agit alors d’appliquer notre e´metteur a` un photon
a` tout domaine de l’information quantique plus exigeant que la cryptographie quantique,
nous devons nous efforcer de diminuer au maximum les constantes de ce couplage. D’autre
part, puisque tous les me´canismes d’interaction e´largissent spectralement la raie d’une BQ
unique, une re´duction de l’interaction exciton – phonon s’impose aussi afin de maximiser
l’effet Purcell que nous obtiendrons sur cette transition. Avant de pre´senter nos propres
re´sultats, nous faisons d’abord quelques rappels sur les processus qui interviennent, a` savoir
l’interaction ine´lastique augmentant la largeur homoge`ne de la transition, et le couplage
e´lastique donnant lieu a` des ((ailes)) phonon aux deux coˆte´s de la raie lorentzienne.
4.1.1 Rappels the´oriques
Dans les deux processus d’interaction ine´lastique et de couplage e´lastique, plusieurs
me´canismes de couplage peuvent intervenir. Nous les pre´sentons par la suite dans le cas de
l’interaction ine´lastique, avant d’aborder des proprie´te´s spe´cifiques de chacun de ces deux
processus.
Me´canismes de couplage A tempe´rature finie, un cristal est peuple´ par des phonons. Ils
peuvent eˆtre conside´re´s comme des mouvements pe´riodiques des noyaux autour de leurs po-
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sitions d’e´quilibre. Dans les semiconducteurs tels que ZnSe ou ZnTe, ou` la maille e´le´mentaire
comporte deux atomes, il existe trois branches de dispersion acoustiques et trois branches
de dispersion optiques. Pour des vecteurs d’ondes petits, les branches de dispersion acous-
tiques sont line´aires selon E(~q) = ~vsq (approximation de Debye), ou` vs est la vitesse de
son dans le semiconducteur (4.0 · 103 m/s dans ZnTe et 4.2 · 103 m/s dans ZnSe [132]).
Les phonons optiques cependant ont une faible dispersion, leur e´nergie est pratiquement
constante : E(~q) = ~ωO = constante (~ωLO = 21.2 meV dans CdTe et 26.1 meV dans
CdSe [132]).
Les phonons interagissent avec les excitons ge´ne´re´s dans le semiconducteur. En deuxie`me
quantification, l’hamiltonien de´crivant l’interaction entre un exciton de vecteur d’onde ~k et










ou` M est l’e´le´ment de matrice pour l’interaction exciton – phonon. c+ (c) et a+ (a) sont
respectivement les ope´rateurs de cre´ation (d’annihilation) de l’exciton et du phonon. Le
premier terme (a+−~q) dans l’hamiltonien (4.1) de´crit l’e´mission d’un phonon de vecteur
d’onde −~q, le second terme (a~q) l’absorption d’un phonon de vecteur d’onde ~q. Apre`s l’un
de ces processus e´le´mentaires respectant la conservation d’impulsion, l’exciton a un vecteur
d’onde ~k + ~q.
Les modes de vibration acoustiques de´placent les deux atomes de la maille dans la
meˆme direction, c.-a`-d. en phase ; c’est un effet principalement inter-site, entraˆınant une
de´formation et une contrainte macroscopique du cristal. Les modes de vibration optiques,
quant a` eux, de´placent les deux atomes de la maille en opposition de phase ; c’est un effet
principalement intra-site qui ne peut mener a` une de´formation du cristal, mais qui peut,
suivant le mode, aboutir a` un champ e´lectrique macroscopique dans des cristaux polaires.
Selon le mode de vibration qui interagit avec les excitons, il peut y avoir plusieurs types de
couplage [133,134] :
• le couplage de Fro¨hlich avec les phonons LO : dans des cristaux avec des liaisons ioniques,
les modes LO de grande longueur d’onde impliquent un de´placement uniforme d’atomes
d’une certaine charge par rapport aux atomes de charge oppose´e. Ceci ge´ne`re un champ
e´lectrique macroscopique qui interagit avec les porteurs. Cette interaction joue un grand
roˆle dans les semiconducteurs II-VI qui sont tre`s polaires.
• le couplage pie´zoe´lectrique avec les phonons acoustiques : dans des cristaux non cen-
trosymme´triques, le champ de contrainte provenant des modes acoustiques produit un
champ e´lectrique par effet pie´zoe´lectrique. Ce champ macroscopique interagit avec les
porteurs dans une manie`re similaire au champ ge´ne´re´ par les modes LO.
• le couplage de potentiel de de´formation avec les phonons acoustiques et optiques : la
de´formation du cristal change sa structure de bande ; c’est une interaction non polaire.
Bien qu’en ge´ne´ral, le couplage de potentiel de de´formation puisse apparaˆıtre avec toute
sorte de mode de vibration, il faut noter
- qu’il est inexistant pour des phonons optiques (longitudinaux, de meˆme que trans-
verses) dans des semiconducteurs a` bande directe [134]
- qu’il est ne´gligeable pour les phonons TA devant la contribution des phonons LA [135],
puisque ces premiers ne ge´ne`rent qu’une contrainte de cisaillement [133,134].
Ainsi, nous retenons que la contribution majeure au couplage de potentiel de de´formation
provient des phonons LA.
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De plus, il a e´te´ montre´ par des calculs que le couplage pie´zoe´lectrique est tre`s infe´rieur au
couplage de potentiel de de´formation [135]. C’est pourquoi dans le paragraphe 4.1.3, nous
avons pris uniquement en compte le couplage de potentiel de de´formation avec les phonons
LA, que nous allons de´tailler par la suite de ce paragraphe.
Conside´rons d’abord un mode de vibration dans un cristal unidimensionnel, compose´
d’une chaˆıne d’atomes avec une distance a entre les atomes. Le de´placement de l’atome
n˚ n autour de sa position d’e´quilibre Rn vaut un. La de´formation du cristal a` cet endroit
vaut δa = un+1 − un = u(Rn + a)− u(Rn) = a ∂u∂r
∣∣
Rn































La variation relative du volume (4.2) entraˆıne un changement δE de l’e´nergie de l’e´lectron.
En de´crivant le phonon par un de´placement des atomes selon ~u(~r) = ~u0 exp(i~q~r), nous





i~q~r ∝ ~q~u , (4.3)
ou` nous avons introduit le potentiel de de´formation de l’e´lectron De. La proportionnalite´
de δE a` ~q~u fait que seul un de´placement des atomes paralle`le a` ~q aboutit a` une modi-
fication de l’e´nergie. Ceci est la raison pour laquelle seuls les phonons LA contribuent
efficacement au couplage de potentiel de de´formation. Avant d’e´crire l’hamiltonien d’inter-
action, rappelons-nous d’un re´sultat standard de la me´canique quantique. Pour un oscilla-
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masse de l’oscillateur. L’hamiltonien d’interaction entre un e´lectron de vecteur d’onde ~k et













ou` nous avons introduit la masse volumique ̺v et le volume de quantification V par la
relation m = ̺vV ainsi que le vecteur unite´ de polarisation du phonon ~e~q. |X〉 de´crit la
fonction d’onde de l’exciton localise´. Les meˆmes de´marches que nous avons faites pour
l’e´lectron peuvent aussi eˆtre faites pour le trou. L’interaction exciton – phonon finalement
est d’habitude suffisamment faible pour ne pas modifier la structure de l’exciton, de fac¸on
que l’hamiltonien correspondant peut eˆtre e´crit en tant que somme des hamiltoniens d’in-
teraction e´lectron – phonon et trou – phonon [133] :














Ici, nous avons introduit la vitesse de son vs par la relation de dispersion ω = vsq. En
comparant avec l’hamiltonien (4.1), nous trouvons l’e´le´ment de matriceM~q pour le couplage
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(4.5)
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Largeur spectrale de la transition excitonique L’interaction ine´lastique avec les phonons
limite la dure´e de vie d’un e´tat quantique de l’exciton. Le taux de diffusion Γph des excitons
par absorption ou par e´mission, et donc la largeur spectrale ω de leur transition, sont donne´s
par la re`gle d’or de Fermi




|〈f |Hex−ph|i〉|2δ(Ef − Ei) , (4.6)
i de´signant l’e´tat initial avant et f l’e´tat final apre`s l’interaction. Selon l’hamiltonien (4.1),
l’absorption d’un phonon de vecteur d’onde ~q par un exciton de vecteur d’onde ~k conduit a`
la cre´ation d’un exciton de vecteur d’onde ~k+~q. Le module au carre´ de l’e´le´ment de matrice
intervenant dans la relation (4.6), qui est proportionnel a` la probabilite´ d’absorption, vaut
alors ∣∣∣〈n~k+~q + 1, n~k − 1, n~q − 1
∣∣∣ c+~k+~qc~ka~q
∣∣∣n~k+~q, n~k, n~q〉
∣∣∣2 = (1 + n~k+~q)n~kn~q , (4.7)
comme on peut ve´rifier en appliquant les ope´rateurs de cre´ation et d’annihilation aux e´tats
indique´s. De manie`re analogue, la probabilite´ d’e´mission d’un phonon de vecteur d’onde
−~q s’e´crit :∣∣∣〈n~k+~q + 1, n~k − 1, n−~q + 1
∣∣∣ c+~k+~qc~ka+−~q
∣∣∣n~k+~q, n~k, n−~q〉
∣∣∣2 = (1 + n~k+~q)n~k(n−~q + 1) (4.8)
Notons que les deux facteurs dans la somme (n−~q +1) dans l’expression (4.8) peuvent eˆtre
interpre´te´s comme venant respectivement de l’e´mission stimule´e et de l’e´mission spontane´e
du phonon.
Avec la re`gle d’or (4.6), on trouve finalement les largeurs spectrales w lie´es respective-
ment a` l’absorption et a` l’e´mission
wabs ∝ nq(T )
wem ∝ nq(T ) + 1 ,
ou` la probabilite´ d’occupation nq(T ) d’un phonon de vecteur d’onde ~q est donne´e par la







Pour les phonons acoustiques qui se couplent efficacement a` nos BQ, on peut admettre une
e´nergie moyenne ~ωA de typiquement 1 meV [136,137], ce qui correspond a` une tempe´rature
d’environ 10 K. Au dessus de 10 K, la distribution de Bose (4.9) peut donc eˆtre line´arise´e se-
lon n(T ) ≈ kT/~ωA. La largeur spectrale lie´e aux collisions avec les phonons acoustiques est
donc line´aire selon wA(T ) = γAT , ou` nous avons introduit la constante de couplage avec les
phonons acoustiques γA. Pour les BQ CdTe/ZnTe, elle vaut ∼ 1.5 µeV/K [136]. La contri-
bution des phonons optiques a` la largeur de la transition s’e´crit wO(T ) = γO/(exp
~ωLO
kT −1),
faisant intervenir la constante de couplage avec les phonons optiques γO, qui vaut typique-
ment entre 50 a` 100 meV. Ge´ne´ralement, la diffusion avec les phonons optiques ne se fait
remarquer qu’a` partir d’une certaine tempe´rature (∼ 40 K) ou` elle provoque une augmenta-
tion subite de la largeur spectrale. Au bout du compte, la largeur spectrale de la transition
est donc donne´e par [132,133,138]
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Fig. 4.1 –
Energie du syste`me exciton + cristal
avant (paraboles du haut) et apre`s (pa-
rabole du bas) la transition excitonique,
sans (parabole en pointille´s) et avec (pa-
rabole en continu) interaction d’un exci-
ton avec un mode de phonon ~q. Les pa-
raboles sche´matisent les potentiels har-
moniques du re´seau. L’inclusion du cou-
plage exciton – phonon permet, en plus
des recombinaisons a` ze´ro phonon, des
transitions avec e´mission ou absorption
de phonons. (a), (b) et (c) donnent res-
pectivement des exemples de transitions
pour ces trois cas.
ou` w(0) est la largeur a` T = 0 K et contient dans le cas le plus ge´ne´ral des contributions
provenant des collisions avec des impurete´s, des de´fauts cristallins et d’autres excitons. Des
fluctuations en composition et, dans le cas d’he´te´rostructures, en taille, peuvent e´galement
contribuer a` la largeur w(0). Notons a` la fin que l’on peut trouver parfois dans la litte´rature
l’expression wO(T ) = γO exp (−~ωLOkT ) [112, 139]. Cette approximation se justifie si l’on
conside`re la valeur importante de l’e´nergie ~ωLO des phonons LO qui vaut typiquement 25
a` 35 meV.
Bien que la relation (4.10) ait e´te´ trouve´e d’abord sur des structures de dimension-
nalite´ plus grande que les BQ, elle peut eˆtre applique´e aussi a` des structures quasi-
ze´rodimensionnelles. En raison de la discre´tisation des niveaux d’e´nergie et du manque
d’e´tats finaux disponibles pour l’exciton apre`s la collision avec un phonon, on attend une
largeur spectrale de la transition moins affecte´e par les phonons. Effectivement, une dimi-
nution de la constante de couplage γA des BQ par rapport a` celle des puits quantiques a
e´te´ trouve´e dans les syste`mes CdTe/ZnTe [136] aussi bien que InGaAs/GaAs [112].
Polaron En plus des collisions ine´lastiques avec les phonons, l’interaction exciton – pho-
non a encore une autre conse´quence pour l’exciton : la formation du polaron. En effet,
non seulement l’e´nergie de l’exciton est modifie´e par la de´formation du cristal, mais le
de´placement des atomes est aussi modifie´ par la pre´sence de l’exciton. L’exciton est donc
accompagne´ d’une sorte de ((nuage)) de phonons. L’entite´ exciton + phonons est appele´ le
polaron. Au lieu d’e´tats excitoniques, on a, en toute rigueur, plutoˆt a` faire a` des e´tats de
polarons excitoniques, donc d’e´tats mixtes comprenant une partie ((exciton)) et une partie
((phonon)).
Les conse´quences de la formation du polaron sont sche´matise´es dans la figure 4.1 : le
couplage entre l’exciton et chaque mode de phonon ~q abaisse l’e´nergie de l’e´tat initial de la
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Cette e´quation fait intervenir les e´le´ments de matrice de l’hamiltonien (4.1) et de´finit la
constante de couplage g~q de l’exciton avec le mode de phonon de vecteur d’onde ~q. L’abaisse-
ment d’e´nergie est accompagne´ d’un de´calage de la position d’e´quilibre du re´seau cristallin.
De plus, lorsque l’exciton se recombine, des transitions optiques entre des e´tats posse´dant
des valeurs diffe´rentes du nombre d’occupation de phonons sont permises ; les transitions
peuvent donc impliquer l’absorption ou l’e´mission de phonons. Ceci est diffe´rent par rap-
port au cas sans couplage exciton – phonon ou` l’exciton ne peut se recombiner qu’avec
conservation du nombre de phonons.















ou` n~q est comme pre´ce´demment donne´e par la statistique de Bose-Einstein et Jp est la
fonction de Bessel (du premier genre) d’ordre p. Des valeurs p > 0 (p < 0) peuvent eˆtre
interpre´te´es comme e´mission (absorption) de p phonons du mode ~q pendant la transition
optique, tandis que les recombinaisons sans cre´ation ni destruction de phonons sont de´crites
par p = 0.
Les aspects pre´sente´s ci-dessus ont des conse´quences importantes sur l’e´mission d’une
BQ unique. D’abord, l’abaissement de l’e´nergie du cristal par l’e´nergie du polaron conduit a`
un de´calage globale de la raie d’e´mission vers le rouge. Si ce de´calage ne peut pas, bien suˆr,
eˆtre mesure´ expe´rimentalement, il est visible dans des calculs the´oriques de la raie [135].
Plus important encore, des valeurs finies pour les probabilite´s (4.12) avec p 6= 0 donnent
lieu a` des re´pliques discre`tes d’amplitude Wp~q sur les flancs de la raie ze´ro-phonon (ZPL
pour zero-phonon line). Une ((aile phonon)) apparaissant au flanc a` basse e´nergie de la ZPL
correspond a` l’e´mission de phonons acoustiques pendant la transition, tandis qu’une autre
aile du coˆte´ des hautes e´nergies provient de l’absorption de phonons acoustiques. En raison
du facteur en puissance p/2 dans l’expression (4.12), la raie d’e´mission d’une BQ unique
devient asyme´trique, l’aile a` basse e´nergie e´tant plus intense que la raie a` haute e´nergie.
L’asyme´trie est d’autant plus grande que n~q est petit ; on attend donc une augmentation
de l’asyme´trie si la tempe´rature est diminue´e. A T = 0 K, l’absorption de phonons est
devenue impossible puisqu’il n’y a plus de phonons dans le cristal, et l’aile a` haute e´nergie
disparaˆıt comple`tement. Finalement, les probabilite´s (4.12) croissent avec la tempe´rature,
ce qui est la raison de l’augmentation de la contribution des ailes a` l’e´mission de la BQ,
pendant que la ZPL s’atte´nue progressivement.
Lorsque l’exciton se couple a` une distribution discre`te de N modes ~qi (i = 1 · · ·N)




Wp1 · · ·WpN · δ(hν − E0 + p1~ω~q1 + · · ·+ pN~ω~qN ) , (4.13)
faisant intervenir l’e´nergie de la ZPL E0 ainsi que les nombres pi des phonons du mode
~qi qui sont implique´s dans la transition optique. La fonction (4.13) est souvent appele´e
spectral shape function.
Dans le paragraphe 4.1.3, nous allons appliquer le mode`le pre´sente´ ci-dessus aux pho-
nons acoustiques, pour lesquelles le cas ge´ne´ral pre´sente´ de plusieurs modes ~qi d’e´nergies
diffe´rentes ~ω~qi est re´alise´. Ainsi nous mode´liserons le quasicontinuum de phonons acous-
tiques par un nombre fini de modes de phonons ~qi. Cette proce´dure, utilise´e en premier par
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Besombes et al. [136], repre´sente une ge´ne´ralisation de l’approximation d’un mode unique
effectif [142] ou` le quasicontinuum de phonons acoustiques est mode´lise´ par un mode unique.
Ce dernier est choisi de manie`re a` ce qu’il ait le meˆme abaissement d’e´nergie du re´seau que
les multimodes.
Nous voulons attirer l’attention du lecteur sur l’analogie entre les constantes de couplage
g~q qui ont e´te´ introduite par la relation (4.11) pour les phonons acoustiques et le facteur







En effet, surtout dans les semiconducteurs II-VI qui sont tre`s polaires, il est connu que
l’e´mission ze´ro-phonon d’excitons libres ou localise´s est souvent accompagne´e de re´pliques
de phonon LO, provenant de l’e´mission de phonons LO pendant la transition optique. S
donne le rapport des intensite´s inte´gre´es entre la re´plique et l’e´mission ze´ro-phonon. Sur
des puits quantiques de ZnSe, Zhao et al. ont meˆme pu mesurer la re´plique du deuxie`me
ordre [143]. Par rapport au facteur (4.14), les termes g~q dans la relation (4.11) peuvent eˆtre
chacun conside´re´s comme un facteur de Huang-Rhys pour un mode ~q donne´, dans le cas
ge´ne´ral ou` plusieurs modes, avec chacun une e´nergie ~ω~q diffe´rente, sont pre´sents.
4.1.2 Quelques re´sultats expe´rimentaux pre´ce´dents
Dans la litte´rature, les ailes phonon dues aux phonons acoustiques apparaissent dans
des calculs de spectres d’absorption de BQ faits par Takagahara [135]. Expe´rimentalement,
elles ont e´te´ vues en premier sur des BQ CdTe [136,137] faites au sein de notre laboratoire,
mais aussi sur des BQ CdSe [44, 81] et tre`s re´cemment sur des BQ III-V [139, 144]. La
plupart de ces observations ont e´te´ faites en luminescence sur des BQ uniques. De plus, les
ailes apparaissent dans des spectres d’excitation de photoluminescence sur des BQ uniques,
a` coˆte´ d’une re´plique de phonon LO [44, 145]. Sur les BQ III-V, les ailes ont e´te´ d’abord
observe´es plus indirectement par un de´phasage initial tre`s court du signal de me´lange
a` quatre ondes [146], suivi d’un de´phasage plus long qui correspond a` la ZPL. Des ailes
phonon ont e´te´ trouve´es non seulement sur l’exciton, mais aussi sur le biexciton, par me´lange
a` quatre ondes [147] de meˆme que tre`s re´cemment en µ-PL [144]. Dans le dernier cas, on
a constate´ une contribution des ailes plus importante pour le biexciton que pour l’exciton
correspondant, ce qui a e´te´ attribue´ a` l’interaction d’e´change entre les deux excitons. La
contribution des ailes a` la raie d’e´mission de´pend aussi du confinement des excitons dans
la BQ : selon des calculs base´s sur le mode`le pre´sente´ ci-dessus, les facteurs g~q deviennent
d’autant plus grands que la longueur de localisation excitonique diminue [136,137,144].
4.1.3 Re´sultats sur nos boˆıtes
BQ CdTe/ZnMgTe Dans ce paragraphe, nous allons montrer que l’incorporation de Mg
dans les structures de BQ de tellurures peut contribuer a` la re´duction simultane´e des deux
processus d’interaction exciton – phonon, l’interaction ine´lastique et le couplage e´lastique.
Cette re´duction sera mise en e´vidence par une diminution des constantes de couplage γA
et γO dans (4.10) et g~q dans (4.12). Afin de de´terminer ces constantes de manie`re correcte,
nous devons conside´rer le fait que, d’un coˆte´, la ZPL e´largie par l’interaction ine´lastique
et, de l’autre, les ailes phonons lie´es au couplage e´lastique se chevauchent spectralement
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Fig. 4.2 – Spectres de PL de BQ uniques (a) CdTe/ZnTe (d’apre`s la re´fe´rence [136]), (b)
CdTe/Zn0.8Mg0.2Te et (c) CdTe/Zn0.7Mg0.3Te en fonction de la tempe´rature (conditions
d’excitation 488 nm et 500 W/cm2). Les spectres sont normalise´s par rapport a` l’intensite´
inte´gre´e de la raie unique.
et qu’il peut donc eˆtre difficile de faire la diffe´rence entre ces deux contributions. Dans les
semiconducteur II-VI ou` les ailes sont bien prononce´es, la se´paration des deux contributions
dans le spectre d’une BQ unique ne´cessite un traitement spe´cial des donne´es expe´rimentaux,
pour lequel nous allons d’abord faire une proposition, avant de passer aux re´sultats de
l’incorporation du Mg dans les tellurures.
Les spectres de BQ uniques que nous allons conside´rer sont rassemble´s dans la figure
4.2. Des BQ CdTe dans des matrices de Zn1−xMgxTe (x = 0.2, 0.3) sont compare´es a` une
BQ ((classique)) CdTe/ZnTe [136,137]. Dans tous les cas la forme de la raie d’e´mission de´vie
progressivement du profil lorentzien lorsque la tempe´rature est augmente´e : les ailes phonon
deviennent de plus en plus dominantes devant le pic central qui finit par disparaˆıtre tota-
lement a` une certaine tempe´rature. On s’aperc¸oit que cette tempe´rature seuil a tendance a`
augmenter avec la concentration de Mg dans les barrie`res, ce qui est une signature pour une
diminution progressive du couplage exciton – phonon. Pour une analyse plus quantitative
des processus de couplage nous devons se´parer la ZPL des ailes phonon. Afin de surmonter
la difficulte´ de cette se´paration qui provient du recouvrement spectral de ces deux com-
posantes, nous analysons les spectres de la figure 4.2 en ayant recours au mode`le pre´sente´
ci-dessus de´crivant le polaron. Avant de pouvoir comparer le spectre calcule´ (4.13), qui
consiste en une se´rie de lignes discre`tes, aux donne´es expe´rimentales, nous devons prendre
en compte la largeur finie des transitions qui est de´pendante de la tempe´rature et lie´e a`
l’interaction ine´lastique avec les phonons. Puisque nous regardons ici la recombinaison d’ex-
citons a` partir de l’e´tat fondamental des boˆıtes, cette interaction correspond concre`tement
a` la diffusion des excitons vers les e´tats excite´s des BQ par l’absorption de phonons acous-
tiques. Les fluctuations spectrales (voir paragraphe 3.3) contribuent e´galement a` la largeur
spectrale finie, mais nous allons e´mettre l’hypothe`se que cette contribution ne varie pas avec
la tempe´rature. En convoluant donc le spectre discret I(hν) (4.13) avec une Lorentzienne
L(hν,wL) d’une largeur a` mi-hauteur (FWHM) wL de´pendante de la tempe´rature, nous ob-
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Fig. 4.3 – (a) Constantes de couplage g des 12 modes effectifs choisis pour la mode´lisation
des spectres en fonction de l’e´nergie du mode. D’apre`s la re´fe´rence [88]. (b) Spectre discre`t
I calcule´ selon le texte pour une tempe´rature de 45 K.
tenons un spectre continue C(hν) qui peut eˆtre compare´ a` la raie d’e´mission expe´rimentale.
L’ide´e de base de notre traitement des donne´es est de de´terminer a` chaque tempe´rature la
largeur wL qui ajuste le spectre calcule´ C(hν) au spectre expe´rimental.
Traitement des donne´es Pour le calcul, nous approximons le quasicontinuum de modes
des phonons acoustiques par N = 12 modes effectifs de largeur δq = 6.75 · 107 m−1 interve-
nant dans l’expression (4.13), ce qui conduit a` des e´nergies de modes ~ωqi = i·~δωq = i·~vsδq
(i = 1, 2, . . . , 12). Pour la vitesse de son vs nous avons utilise´ une valeur [132] de 4 · 103
m ·s−1. Les constantes de couplage gqi de ces modes [136] (figure 4.3a) ont e´te´ calcule´es avec
les e´le´ments de matrice (4.5) inse´re´s dans (4.11). Un potentiel parabolique a e´te´ conside´re´
pour le calcul de la fonction d’onde |X〉 de l’exciton localise´, qui intervient dans les e´le´ments
de matrice. Les de´tails de ce calcul se trouvent dans la re´fe´rence [88]. Finalement, nous pre-
nons en compte uniquement des processus e´le´mentaires impliquant 0 et 1 phonons dans
la fonction (4.13) ; dans la gamme de tempe´rature conside´re´e (T ≤ 60 K), ceci signifie
que nous ne´gligeons moins de 10% de tous les processus. Avec toutes ces hypothe`ses et
simplifications, le spectre discret I(hν) se calcule avec (i = 1, 2, . . . , 12)
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Fig. 4.4 – (a) Spectre continu C a` 45 K, calcule´ par convolution du spectre discret I (figure
4.3b) avec la ZPL (courbe en pointille´s). La courbe en tirets repre´sente un ajustement de
la partie centrale de C. La ZPL, dont le calcul est de´taille´ dans le texte, correspond a` la
BQ de la figure 4.4b. (b) Spectre mesure´ de PL de la BQ dans la figure 4.2c a` 45 K. Les







ou` les probabilite´s d’absorption et d’e´mission d’un phonon qi, respectivement W−1i et W1i ,
sont calcule´es avec la relation (4.12) ; pour la probabilite´ W0i que la transition n’implique
pas de phonon qi, nous utilisons le fait que la somme de toutes les probabilite´s est e´gale a`
1. Pour le calcul du spectre continue C(hν) = I(hν)∗L(hν), I(hν) e´tant une succession de
pics de Dirac, la convolution s’e´crit simplement en tant que somme :
C(hν) = I(0)L(hν) +
12∑
i=1
I(~ωqi)L(hν − ~ωqi) +
12∑
i=1
I(−~ωqi)L(hν + ~ωqi) (4.15)
La figure 4.4a montre un spectre C(hν) calcule´ pour une tempe´rature de 45 K. Le spectre
discret correspondant est repre´sente´ dans la figure 4.3b. La ZPL (courbe en pointille´s)
utilise´e pour le calcul de C(hν) est compare´e a` un ajustement de la partie centrale de
C(hν) (courbe en tirets) avec une Lorentzienne. Nous pouvons clairement constater que
cet ajustement surestime et l’intensite´ inte´gre´e et la FWHM wL de la ZPL. Ainsi, surtout
a` des tempe´ratures e´leve´es, il n’est pas correct de de´terminer ces valeurs directement par
un simple ajustement du spectre mesure´ avec une fonction approprie´e. Ceci reste aussi
valable si l’on restreint l’ajustement a` la partie centrale du spectre. La de´termination de
wL ne´cessite plutoˆt un calcul dans lequel on part de la largeur mesure´e wexp d’une raie
unique. Pour des tempe´ratures pas trop e´leve´es nous pouvons de´terminer la FWHM wexp
d’une raie de PL expe´rimentalement en ajustant sa partie centrale avec une Lorentzienne
(courbe en tirets dans la figure 4.4b)1. Ensuite nous devons de´terminer wL de sorte que
le spectre calcule´ C(hν,wL) ait la meˆme FWHM que la raie de luminescence obtenue
1A des tempe´ratures plus e´leve´es (T & 55 K), lorsque les ailes phonon deviennent trop importantes, la
FWHM wexp de l’ajustement lorentzien serait assez diffe´rent de la FWHM de la raie unique.
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FWHM de la raie unique de la figure
4.2a en fonction de la tempe´rature, avec
un ajustement selon l’expression (4.10)
(courbe en continu). La courbe en tirets
de´crit la FWHM de la ZPL calcule´e selon
notre mode`le.
expe´rimentalement. On doit alors re´soudre nume´riquement l’e´quation
C(wexp/2, wL0 , T0) =
C(0, wL0 , T0)
2
, (4.16)
qui identifie la FWHM du spectre calcule´ a` la valeur expe´rimentale wexp, pour obtenir wL0
a` une certaine tempe´rature T0.
Apre`s le calcul de wL a` partir de wexp, nous voulons de´terminer aussi l’intensite´ inte´gre´e
de la ZPL. D’un point de vue the´orique, nous connaissons le rapport entre les intensite´s
inte´gre´es de la ZPL et de la Lorentzienne qui de´crit la partie centrale de C(hν) (les deux
courbes dans la figure 4.4a) : le maximum a` l’origine d’une Lorienzienne d’intensite´ inte´gre´e
A et de FWHM w est donne´ par L(0) = 2A/πw ; or le terme AL que l’on inse`re dans le
calcul peut eˆtre choisi librement, et wL et wexp sont connus. En identifiant le maximum






repre´sentant aussi le rapport des intensite´s recherche´es si l’on pose AL = 1. Puisque
l’intensite´ inte´gre´e de l’ajustement de la partie centrale est un parame`tre qui peut eˆtre
de´duit directement a` partir du spectre expe´rimental, nous pouvons, avec l’expression (4.17),
connaˆıtre l’intensite´ inte´gre´e de la ZPL correspondante (IZPL dans la figure 4.4b). Ainsi,
ensemble avec sa FWHM wL, la ZPL est de´termine´e de manie`re non ambigue¨. A titre
d’exemple, la figure 4.4b montre la raie expe´rimentale de la BQ de la figure 4.2c a` 45 K,
ensemble avec l’ajustement lorentzien et la ZPL calcule´e. Nous remarquons un excellent
accord entre les spectres mesure´ et calcule´. Il faut souligner que l’identification d’un simple
ajustement de la partie centrale de la raie unique a` la ZPL surestimerait syste´matiquement
l’intensite´ inte´gre´e de la ZPL et sousestimerait en conse´quence la contribution des ailes
phonon a` la raie de luminescence.
La pre´sence des ailes phonon n’affecte pas seulement la FWHM et l’intensite´ inte´gre´e
de la ZPL, mais aussi la de´termination correcte des constantes de couplage γA et γO dans
la relation (4.10). Dans les figures 4.5 et 4.6, la FWHM calcule´e des ZPL des diffe´rentes
BQ de la figure 4.2 est compare´e a` la FWHM mesure´e de leur raie de luminescence. Des
ajustements par l’expression (4.10) sont e´galement repre´sente´s, donnant les valeurs pour
les constantes de couplage qui sont rassemble´es dans le tableau 4.1. Nous avons fait les
ajustements en supposant une e´nergie de phonon LO ~ωLO = 23.0 ± 0.3 meV, valeur qui
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Fig. 4.6 – FWHM des raies uniques (a) de la figure 4.2b et (b) de la figure 4.2c en fonction
de la tempe´rature, avec des ajustements selon l’expression (4.10) (courbes en continu). Les
courbes en tirets de´crivent la FWHM des ZPL calcule´es selon notre mode`le.
γA [µeV/K] γO [meV]
ajustement simple mode`le simple mode`le
CdTe/ZnTe 1.6± 0.7 1.1 76± 11 49
CdTe/Zn0.8Mg0.2Te 0.4± 0.2 0.4 40± 2 24
CdTe/Zn0.7Mg0.3Te 0.6± 0.2 0.1 28± 1 17
Tab. 4.1 – Constantes de couplage de l’interaction ine´lastique exciton – phonon de´duite
des figures 4.5 et 4.6, si nous ajustons directement les donne´es expe´rimentales (((simple)))
ou si nous conside´rons les corrections apporte´es par notre mode`le (((mode`le))).
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Fig. 4.7 – Variation relative de l’intensite´ inte´gre´e des ailes phonon acoustique pour les
BQ des figures 4.2a et 4.2c en fonction de la tempe´rature. Les lignes sont un repe`re.
a e´te´ mesure´e sur nos propres structures [148]. On peut s’apercevoir que la contribution
des ailes phonon a` la partie centrale de la raie unique entraˆıne une surestimation non
seulement de la FWHM, mais aussi de γA et γO de´duites d’un ajustement simple des
donne´es expe´rimentales. Nous devons donc souligner qu’en pre´sence d’ailes phonon, il est
incorrect de de´duire les constantes du couplage ine´lastique directement par un simple ajus-
tement de la partie centrale de la raie unique. La de´termination de ces constantes oblige
a` se´parer la ZPL des ailes phonon. Notons que l’importance de la correction donne´e par
notre mode`le de´pend de la largeur de la raie de luminescence e´tudie´e : dans le cas d’un pic
((e´troit)) (CdTe/Zn0.8Mg0.2Te, w(0) = 144 µeV), γA n’est pas modifie´, tandis que pour un
pic ((large)) (CdTe/Zn0.7Mg0.3Te, w(0) = 211 µeV), la correction re´duit la valeur de γA de
83%.
Influence du Mg Nous voulons a` pre´sent discuter l’influence de l’incorporation du
Mg dans les barrie`res sur les processus ine´lastique et e´lastique de l’interaction exciton –
phonon. En ce qui concerne l’interaction ine´lastique, regardons les valeurs des constantes de
couplage corrige´es par notre mode`le dans le tableau 4.1. On peut constater que la diffusion
avec les phonons acoustiques de meˆme que optiques est progressivement re´duite lorsque la
concentration de Mg est augmente´e. Cette tendance a e´te´ confirme´e par l’e´tude d’autres
BQ de CdTe/Zn(Mg)Te qui ne sont pas pre´sente´es ici.
Pour une discussion quantitative du couplage e´lastique, nous voulons de´duire l’intensite´
inte´gre´e des ailes phonon a` partir des spectres expe´rimentaux de la figure 4.2. Pour cela
nous avons de´termine´ syste´matiquement les intensite´s inte´gre´es de la raie de luminescence
ainsi que de la Lorentzienne de´crivant sa partie centrale en fonction de la tempe´rature. A
partir de l’ajustement lorentzien nous calculons l’intensite´ inte´gre´e de la ZPL (IZPL dans la
figure 4.4b) comme explique´ ci-dessus. Finalement la valeur IZPL est soustrait de l’intensite´
inte´gre´e totale Itotal de la raie unique afin d’obtenir la contribution des ailes phonon Iphonon.
La figure 4.7 montre la variation relative de Iphonon, normalise´e par rapport a` l’intensite´
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totale Itotal = IZPL+Iphonon, en fonction de la tempe´rature
2. On peut voir que la croissance
de Iphonon avec la tempe´rature est moins prononce´e (en particulier pour T . 20 K) pour
l’e´chantillon avec 30% de Mg que pour celui sans Mg. En d’autres mots, la forme de la raie
unique a` basse tempe´rature est moins modifie´e par les ailes phonon si la tempe´rature est
augmente´e lorsque du Mg est incorpore´ dans les barrie`res. Selon l’e´quation (4.12), le seul
parame`tre qui peut eˆtre responsable pour la pente moins prononce´e dans la figure 4.7 est
la constante de couplage g~q, qui est en tout apparence diminue´e par l’incorporation du Mg
pour chaque mode ~q.
Discussion Par la suite, nous voulons proposer un sce´nario pour l’influence du Mg
sur les proprie´te´s structurales des BQ CdTe/Zn1−xMgxTe afin d’expliquer leurs proprie´te´s
optiques en terme d’interaction exciton – phonon que nous venons de pre´senter. Il n’est
pas e´vident a priori qu’une re´duction des ailes phonon acoustique soit accompagne´e d’une
diminution simultane´e de la diffusion par les phonons acoustiques et optiques. En fait,
ceci est un re´sultat de deux effets particuliers que l’incorporation du Mg a sur le syste`me
CdTe/Zn1−xMgxTe. Ces effets concernent la taille des BQ et le confinement des porteurs
a` l’inte´rieur des boˆıtes.
Quant a` la taille, une augmentation de concentration de Mg dans les barrie`res diminue
le de´saccord de maille avec la couche de CdTe (voir paragraphe 1.1). En conse´quence,
l’e´paisseur de la couche de CdTe doit eˆtre augmente´e pour induire la formation des BQ
[38]. En effet, des images d’AFM sous ultra-vide de BQ CdTe/Zn(Mg)Te non encapsule´es
montrent que l’incorporation du Mg conduit a` des BQ le´ge`rement plus grandes lorsque la
quantite´ de CdTe de´pose´e est augmente´e, alors que la densite´ de BQ reste essentiellement
inchange´e [37]. Une taille des BQ plus grande conduit a` une re´duction des constantes de
couplage g~q [136,137,144] et, par conse´quent, a` des ailes phonon moins prononce´es lorsqu’on
augmente la tempe´rature.
Pour expliquer la diminution de l’interaction ine´lastique, on doit supposer que la se´pa-
ration e´nerge´tique entre l’e´tat fondamental et les e´tats excite´s les plus proches dans la BQ
soit augmente´e par l’incorporation du Mg. En ge´ne´ral, cette se´paration de´pend de deux pa-
rame`tres, a` savoir la taille et le confinement des BQ. L’augmentation de la taille que nous
venons de discuter aboutirait a` l’effet contraire d’une diminution de l’e´nergie de se´paration.
Par contre, cette augmentation, e´tant petite, n’a pas une grande influence sur la diffusion
par les phonons. Plus important encore, l’augmentation apparaˆıt surtout selon l’axe de
croissance, puisque l’e´paisseur de la couche de CdTe est augmente´e. Or, l’axe de crois-
sance repre´sente l’axe selon laquelle l’e´tendue des BQ est la plus petite. En conse´quence,
l’augmentation de la taille n’a qu’une faible influence sur les e´tats excite´s les plus bas qui
sont controˆle´s par le confinement dans le plan de croissance. D’un autre coˆte´, comme nous
allons voir dans le prochain paragraphe, l’incorporation du Mg dans les barrie`res conduit
a` un meilleur confinement dans les BQ puisque MgTe a une plus grande bande interdite
que ZnTe. Ceci n’est pas seulement valable pour le confinement selon l’axe de croissance,
mais aussi (avec une ampleur moins grande) pour le confinement dans le plan, comme
illustre´ plus tard par le fait qu’une intensite´ inte´gre´e de raies uniques de CdTe/ZnMgTe
de´croˆıt moins rapidement lorsque la tempe´rature est augmente´e. Finalement, le confinement
plus fort l’emporte sur la taille plus grande, entraˆınant une augmentation de la se´paration
e´nerge´tique entre les e´tats de boˆıte et ainsi une re´duction de l’interaction ine´lastique.
2Nous donnons uniquement les re´sultats sur les BQ des figures 4.2a et 4.2c, puisque la BQ de la figure
4.2b est en fait un doublet d’asyme´trie a` peine re´solu, ce qui complique le traitement des donne´es.
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Fig. 4.8 – Spectres de PL de BQ uniques CdSe/ZnSe en fonction de la tempe´rature (condi-
tions d’excitation 458 nm et (a) 270 W/cm2 resp. (b) 170 W/cm2). Les spectres sont pris
tous les 10 K et normalise´s par rapport a` l’intensite´ inte´gre´e de la raie unique.
BQ CdSe/ZnSe Dans ce qui suit, nous voulons brie`vement comparer les ailes phonon
de BQ CdSe/ZnSe a` celles observe´es sur les tellurures. Les BQ que nous allons conside´rer
sont repre´sente´es dans la figure 4.8. Les boˆıtes de la figure 4.8a montrent des ailes pho-
non bien propres, et typiques des se´le´niures, que nous avons trouve´es aussi sur beaucoup
d’autres raies uniques ; malheureusement, a` plus hautes tempe´ratures, les raies de la figure
4.8a ne sont plus bien se´pare´es spectralement et sont superpose´es d’un fond continu im-
portant. C’est pour cela que pour venir a` des conclusions dans la gamme des tre`s hautes
tempe´ratures a` la fin de ce paragraphe, nous aurons recours a` la BQ de la figure 4.8b qui
reste spectralement bien se´pare´e de tout autre signal. Ainsi son e´mission a aise´ment pu eˆtre
suivie jusqu’a` la tempe´rature remarquablement e´leve´e de 215 K.
La figure 4.9 compare les ailes phonon de BQ CdSe et CdTe a` deux tempe´ratures
diffe´rentes. Nous pouvons constater premie`rement que les ailes sont beaucoup plus larges
dans les se´le´niures ; le lecteur notera que nous avons choisi la meˆme e´chelle dans tous les
spectres pour permettre facilement cette constatation. Ensuite, l’asyme´trie des ailes est plus
prononce´e dans les BQ CdSe, ce qui est particulie`rement bien visible a` basse tempe´rature,
ou` l’aile a` basse e´nergie est bien plus visible. En se rappelant la relation (4.12), nous re-
marquons que ces deux points sont e´troitement lie´s : pour que l’asyme´trie soit importante,
il faut que le nombre d’occupation n~q soit petit, et par conse´quent l’e´nergie des phonons
grande ; c’est effectivement ce que l’on constate puisque les ailes sont plus larges. Qualita-
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Fig. 4.9 – Comparaison entre des spectres de BQ CdSe de la figure 4.8a a` (a) 5 K et (b)
55 K avec des spectres de BQ CdTe de la figure 4.2b aux meˆmes tempe´ratures (c)-(d).
tivement, une e´nergie moyenne ~ω de phonons acoustiques plus grande dans les se´le´niures
que dans tellurures peut eˆtre comprise de la manie`re suivante : lorsqu’on conside`re, pour
simplifier, la fre´quence ω d’un oscillateur harmonique
√
D/m, la masse atomique m d’un
atome de Se (79.0 u) est effectivement beaucoup plus petite que celle d’un atome de Te
(127.6 u). Une argumentation sur la constante de raideur D va dans le meˆme sens, bien
que, dans le contexte des re´seaux cristallins, on conside`re le module d’Young Y plutoˆt que
la constante D : Y est en effet plus grand dans les se´le´niures (CdSe et ZnSe) que dans les
compose´s correspondants de tellurures [149]. Avec les deux arguments, on peut s’attendre
a` une fre´quence et donc une e´nergie de phonons plus importante dans CdSe/ZnSe.
Une discussion plus quantitative en analogie avec ce que nous avons pre´sente´ sur les tellu-
rures ci-dessus a cependant e´choue´e sur les raies uniques de se´le´niures. En toute apparence,
une mode´lisation moins simplifie´e s’impose pour un accord satisfaisant entre expe´rience et
simulation : en conside´rant en particulier le terme quadratique dans l’hamiltonien d’inter-
action exciton – phonon en plus du terme line´aire (4.1), Muljarov et al. ont obtenu, par
des calculs d’absorption d’une BQ unique, des ailes phonon tre`s similaires a` celles dans la
figure 4.9a et b, incluant une asyme´trie tre`s prononce´e a` basse tempe´rature [150].
4.1. Re´duction des constantes de couplage exciton – phonon 103




















FWHM de la raie unique dans la figure
4.8b de´duite de la partie centrale de la
raie a` T < 70 K et des ailes phonon a`
T > 70 K.
A plus haute tempe´rature, la ZPL disparaˆıt comple`tement et le spectre d’une BQ unique
comporte uniquement les ailes phonon qui de´terminent alors la largeur spectrale de son
e´mission. Puisque dans cette gamme de tempe´rature, le couplage e´lastique avec les phonons
acoustiques est en effet la contribution majeure a` l’e´largissement d’une raie unique (par
rapport aux fluctuations spectrales du paragraphe 3.3 par exemple), c’est la FWHM des
ailes phonon, compare´e a` la se´paration exciton – biexciton, qui de´termine la tempe´rature
maximale de fonctionnement de notre e´metteur a` un photon. C’est pourquoi nous voulons
maintenant nous inte´resser a` la FWHM de la raie unique de la figure 4.8b dont l’e´volution
avec la tempe´rature est repre´sente´e dans la figure 4.10. Nous pouvons constater qu’apre`s la
monte´e habituelle (line´aire, puis exponentielle) selon la relation (4.10) la FWHM augmente
de fac¸on line´aire a` partir de 70 K. Ceci a pu eˆtre confirme´ par la BQ de la figure 4.8a malgre´
la gamme de tempe´rature plus petite. Le petit de´crochement vers 70 K provient du fait que
pour T > 70 K, la FWHM de l’e´mission n’est plus de´termine´e par un ajustement de la partie
centrale du spectre, mais a` partir d’un ajustement3 des ailes phonon. En extrapolant les
donne´es a` 300 K, nous trouvons une FWHM de 18 meV. Cette valeur est en effet infe´rieure
aux se´parations exciton – biexciton de 20.0 a` 24.6 meV que nous avons trouve´es dans le
paragraphe 3.5. De ce point de vue, nous pouvons donc affirmer que le fonctionnement a`
tempe´rature ambiante d’un e´metteur a` un photon base´ sur une BQ unique CdSe/ZnSe est
possible, pourvu que le signal e´mis soit suffisant. Ceci est un grand avantage des BQ CdSe
par rapport aux BQ de tellurures, puisqu’un e´metteur a` un photon base´ sur ces dernie`res
est limite´ a` des tempe´ratures infe´rieures a` la tempe´rature ambiante. En effet, un traitement
analogue sur une BQ unique de CdTe nous donne une FWHM de 19.4 meV a` 300 K, ce qui
est infe´rieur a` la se´paration X – XX de 13.6 meV trouve´e auparavant. Ne´anmoins la boˆıte de
CdTe en question (figure 4.23c, voir prochain paragraphe) nous a permis, contrairement aux
exemples des figures 4.5 et 4.6, d’atteindre le re´gime line´aire de la FWHM de l’e´mission,
apre`s avoir conside´rablement ame´liore´ le confinement des porteurs dans la boˆıte et, en
conse´quence, la tenue en tempe´rature de la raie d’e´mission correspondante. Le prochain
paragraphe montre comment nous y sommes parvenus.
3Nous avons ajuste´ avec une Lorentzienne, car de manie`re phe´nome´nologique, une raie unique devient
lorentzien a` tre`s haute tempe´rature [139]. Il faut souligner que cette Lorentzienne n’a rien a` voir avec les
ajustements lorentzien discute´s pre´ce´demment.
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4.2 Ame´lioration du confinement excitonique
Lorsqu’on augmente la tempe´rature, les porteurs dans les BQ finissent par s’en e´chapper
par thermoactivation, puis courent le risque de se recombiner de fac¸on non radiative. Puis-
qu’il s’agit de faire fonctionner notre e´metteur a` un photon a` la plus haute tempe´rature
possible, nous devons nous demander comment les porteurs sont confine´s dans les boˆıtes et
essayer d’ame´liorer ce confinement.
4.2.1 Rappels the´oriques
Une caracte´ristique bien connue du confinement est l’e´nergie d’activation Ea. Elle repre´-
sente la barrie`re de potentiel que les excitons doivent surmonter avant de s’e´chapper des
boˆıtes et de se recombiner par des canaux non radiatifs. Nous la pre´senterons par la suite.
Un e´chappement des BQ signifie aussi un changement de dimensionnalite´ : au confinement
3D succe`de un confinement 1D, en conside´rant la pre´sence d’une couche de mouillage.
C’est pourquoi, dans un deuxie`me temps, nous discuterons aussi comment la me´thode
expe´rimentale du temps de de´clin peut nous renseigner sur la dimensionnalite´ des excitons.
Energie d’activation De manie`re traditionnelle [25,136], on tente souvent d’obtenir l’e´nergie
d’activation par un ajustement de la courbe de l’intensite´ inte´gre´e du signal en fonction de
la tempe´rature par la loi d’Arrhenius.
Des excitons pre´sents dans un semiconducteur peuvent se recombiner de fac¸on radiative,
avec un taux 1/τr, ou non radiative, avec un taux 1/τnr. Ces deux processus contribuent
a` une diminution de la population n d’excitons. Si l’on suppose un taux de ge´ne´ration G,










Cette e´quation de´finit le temps de de´clin τ que nous pouvons mesurer directement par
la (µ-)TRPL expose´e dans le paragraphe 2.2. Dans le cas d’une excitation continue, nous
devons conside´rer le re´gime stationaire, ou` dn/dt = 0 et n = Gτ . L’intensite´ du signal
accumule´ pendant un temps d’inte´gration ∆t sur un dispositif expe´rimental d’efficacite´ de











ou` nous avons utilise´ la de´finition (4.18) de τ (1/τ = 1/τr +1/τnr). Souvent [151], τnr peut
se mettre sous la forme τnr = τ
0
nr exp (Ea/kT ). En posant I0 = ηG∆t et C = τr/τ
0
nr, on










kT si C ≫ 1 (4.20)
La forme de cette relation a` hautes tempe´ratures sugge`re de pouvoir de´duire Ea directement
par la pente de ln(I) en fonction de 1/T . Par contre, comme nous allons voir a` la fin de ce
paragraphe, τr, et en conse´quence C, ne sont ge´ne´ralement pas constants : pour un puits
quantique, ou meˆme pour des boˆıtes interconnecte´es par une couche de mouillage (puisque
nous conside´rons des hautes tempe´ratures), τr croˆıt line´airement avec T , ce qui me`ne a` une
surestimation de Ea si, malgre´ tout, on s’acharne a` l’obtenir avec la relation (4.20). De plus,
meˆme si τr est constant, il faut noter que la mesure de I est une fac¸on assez indirecte pour
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acce´der a` Ea : il faut prendre soin a` ce que le pre´facteur I0, donc les conditions d’excitation
et de collection, ne varient pas pendant toute la mesure, ce qui peut repre´senter un de´fi
conside´rable en particulier pour des expe´riences en fonction de la tempe´rature, en raison
de la dilatation thermique, de la longue dure´e etc.
C’est pour cela que l’on peut s’inte´resser a` une autre me´thode expe´rimentale pour
acce´der a` Ea de manie`re plus directe, a` savoir le temps de de´clin [151]. En reprenant
sa de´finition 1/τ = 1/τr + 1/τnr, nous pouvons distinguer deux cas :
• a` basse tempe´rature, les excitons ont relativement peu de chance de rencontrer un de´faut
et de s’y recombiner non radiativement : 1/τr ≫ 1/τnr. Les recombinaisons radiatives
dominent alors :
τ ≈ τr (T → 0) (4.21)
• a` haute tempe´rature, les excitons peuvent facilement s’e´chapper vers la barrie`re ou
la couche de mouillage et ont une grande mobilite´, ce qui rend la recombinaison non
radiative beaucoup plus probable : 1/τr ≪ 1/τnr. Ce sont les me´canismes non radiatifs
qui l’emportent :
τ ≈ τnr = τ0nre
Ea
kT (T →∞) (4.22)
Ici nous avons utilise´ l’expression de τnr introduite ci-dessus. Nous voyons alors que
l’analyse du temps de de´clin a` haute tempe´rature permet une mesure directe de l’e´nergie
d’activation Ea.
Temps de de´clin Nous avons mentionne´ que dans un puits quantique, le temps radiatif τr
croˆıt avec la tempe´rature. La raison physique pour ce comportement est qu’en raison de la
conservation de l’impulsion, seuls les excitons avec un vecteur d’onde proche de ze´ro peuvent
se recombiner radiativement. Une augmentation de la tempe´rature disperse par contre la
population des excitons vers des vecteurs d’onde plus e´leve´s en raison de l’interaction avec
les phonons acoustiques. Un exciton thermoactive´ doit alors relaxer de nouveau vers des
vecteurs d’onde proche de ze´ro avant de pouvoir se recombiner de fac¸on radiative, ce qui
conduit a` un rallongement notable de son temps radiatif τr. De manie`re plus quantitative,
il faut que le vecteur d’onde dans le plan k‖ de l’exciton soit infe´rieur ou e´gal au vecteur
d’onde du photon kγ pour que la recombinaison radiative puisse avoir lieu. On trouve alors




∝ T , (4.23)
faisant intervenir le temps radiatif intrinse`que τ0r du puits a` 0 K (k‖ = 0) et l’e´nergie








avec M , masse de l’exciton libre dans le puits. Le vecteur d’onde maximal kmax‖ est relie´ a`
l’e´nergie de luminescence EPL du puits selon







avec n, indice optique et c, vitesse de lumie`re dans le vide. En calculant Emaxcin pour nous
e´chantillons, nous trouvons que pour des tempe´ratures supe´rieures a` ∼ 2 K, seule une petite
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fraction des excitons libres peuvent se recombiner radiativement. Par conse´quent, la monte´e
du temps de de´clin associe´e interviendra dans toute la gamme de tempe´rature e´tudie´e.
Pour des BQ, du fait de la discre´tisation des niveaux d’e´nergie et donc de l’absence
d’e´tats excitoniques juste au-dessus de l’e´tat fondamental, un temps radiatif constant est
attendu aux basses tempe´ratures. Nous voyons alors qu’en plus de l’e´nergie d’activation Ea
de´termine´e a` des tempe´ratures e´leve´es dans le re´gime non radiatif, l’analyse du temps de
de´clin dans le re´gime radiatif peut nous renseigner sur la dimensionnalite´ de la nanostruc-
ture semiconductrice luminescente.
4.2.2 Quelques re´sultats expe´rimentaux pre´ce´dents
Dans la litte´rature, un temps de de´clin τ parfaitement constant dans le domaine des
basses tempe´ratures a e´te´ trouve´ sur des ensembles de BQ CdTe/ZnTe [25] (pour T ≤ 20
K), CdTe/ZnMgTe [38] (pour T ≤ 40 K) ainsi que sur une BQ unique de CdSe/ZnSe [97]
(pour T ≤ 35 K). Pour des tempe´ratures plus hautes (mais avant le re´gime non radiatif
(4.22)), tous ces cas montrent une croissance line´aire de τ avec la tempe´rature, ce qui a
e´te´ attribue´ a` la pre´sence d’une couche de mouillage interconnectant les BQ et le trans-
fert thermoactive´ inter-boˆıte via la couche de mouillage [25, 38, 153]. Alternativement, un
peuplement thermoactive´ d’e´tats excite´s de BQ avec des temps radiatifs plus longs a e´te´
mentionne´ [97]. Le paragraphe 4.2.3 montrera, cependant, que meˆme des e´tats excite´s avec
un temps de vie plus court peuvent entraˆıner une augmentation de τ dans une certaine
gamme de tempe´rature. Notons aussi que si l’on parvient a` e´viter la formation d’une couche
de mouillage, ont peut observer un temps de de´clin constant jusqu’au de´but du re´gime non
radiatif [153].
Un facteur supple´mentaire peut avoir une influence sur le temps de de´clin : jusqu’ici, nous
avons toujours raisonne´ en terme de temps de vie dans une BQ ou dans un puits, alors que
l’importance de transitions croise´es, entre un porteur de´localise´ dans la couche de mouillage
et un porteur localise´ dans la BQ, a e´te´ de´montre´e re´cemment [154]. En raison de la nature
indirecte (en ge´ne´ral dans l’espace re´el de meˆme que re´ciproque) de ces transitions, on
attend une faible force oscillateur et donc un temps de vie long. Des calculs de la probabilite´
d’absorption [154] de meˆme que des expe´riences de µ-excitation de photoluminescence sur
des BQ uniques de InGaAs [155] ont montre´ que ces transitions sont responsables d’un fond
continu qui, a` partir d’une certaine e´nergie Edc au dessus de la transition fondamentale,
se superpose avec les autres raies venant des e´tats excite´s. Une explication plus ancienne
de ce fond par des transitions (directes) dans la queue de bande de la couche de mouillage
[156, 157] sont peu probables, car le fond se rapproche beaucoup trop de la transition
fondamentale, sortant du domaine que l’on pourrait raisonnablement expliquer par des
fluctuations d’e´paisseur de la couche de mouillage. D’autres observations, notamment une
valeur de Edc ne variant pas de boˆıte a` boˆıte malgre´ leurs e´nergies d’e´mission diffe´rentes
[155], parlent en faveur d’un phe´nome`ne intrinse`que a` la BQ.
Une autre conse´quence importante que les transitions croise´es ont sur les proprie´te´s
optiques des boˆıtes est le de´phasage qu’elles induisent sur les transitions directes a` partir des
e´tats excite´s, qui sont superpose´es avec le fond continu. Ce de´phasage est provoque´ par un
couplage coulombien (inde´pendamment de la tempe´rature) et un couplage par interme´diaire
de phonons acoustiques intervenant a` des tempe´ratures finies [154]. Par rapport a` des
transitions en dessous du fond continu, ces deux couplages conduisent, respectivement, a`
des largeurs de raies plus importantes a` basse tempe´rature, et a` une de´pendance de la forme
des raies plus importante lorsque la tempe´rature est augmente´e [155]. Notons l’importance















Fig. 4.11 – Positions relatives des bords de bandes de conduction et de valence du CdTe et
du ZnTe (a) dans le cas fictif sans contraintes et (b) pour CdTe entie`rement contraint sur
ZnTe.
que ce de´phasage a par rapport aux e´metteurs a` photons identiques : c’est uniquement dans
le cas ou` au moins le premier e´tat excite´ de la BQ se trouve en dessous du fond continu
que l’on peut l’utiliser pour l’excitation re´sonnante sans subir ce de´phasage supple´mentaire.
Plus la BQ est confinante, plus elle a une chance de posse´der des e´tats excite´s qui ne sont
pas superpose´s au fond continu [154].
L’importance des transitions croise´es en particulier dans les tellurures provient du fait
que le confinement du trou est ge´ne´ralement beaucoup moins important que celui de
l’e´lectron, de fac¸on que les transitions croise´es interviennent a` des tempe´ratures relati-
vement faibles. Le trou est alors plus susceptible de s’e´chapper vers la couche de mouillage
pendant que l’e´lectron reste dans la boˆıte. La figure 4.11 montre les positions relatives des
bords de bandes de conduction et de valence de CdTe et ZnTe. Nous pouvons constater
que sans tenir compte des contraintes, des structures CdTe/ZnTe seraient meˆme antiliantes
pour les trous [158]. Si l’on conside`re des BQ CdTe/ZnTe, les positions des bandes ne sont
certes pas non plus celles d’un puits entie`rement contraint (figure 4.11b), en raison de la
relaxation partielle des contraintes dans les boˆıtes. Ainsi, meˆme si les contraintes sont in-
clus, le confinement du trou reste ne´gligeable. Un traitement complet de ce dernier ne´cessite
aussi la prise en compte de l’interaction coulombienne avec l’e´lectron qui lui est, par contre,
fortement pie´ge´ dans la BQ.
4.2.3 Re´sultats sur nos boˆıtes
BQ CdTe/ZnMgTe Une premie`re approche que nous avons exploite´ dans notre labora-
toire pour reme´dier au faible confinement des trous dans les tellurures est l’incorporation
du Mg dans les structures de CdTe/Zn1−xMgxTe [33, 38]. En effet, cette approche paraˆıt
pertinente, MgTe e´tant un mate´riau avec une tre`s grande bande interdite de 3.6 eV, va-
leur extrapole´e a` basse tempe´rature par Hartmann et al. [159]. Plus important encore, des
re´sultats optiques pre´ce´dents sur des puits de CdTe/Cd0.5Mg0.5Te ont parle´ en faveur d’un


















Fig. 4.12 – Positions relatives des bords de bandes de conduction et de valence du CdTe
(a) sur MgTe sur Zn0.7Mg0.3Te et (b) sur Zn0.7Mg0.3Te dans le cas fictif sans contraintes.
Toutes les valeurs sont donne´es en meV.
de´calage de bandes de valence (VBO pour valence band offset) de 30%4 [160], conduisant a`
un alignement de bandes CdTe/MgTe tel que repre´sente´ dans la figure 4.12a, si l’on ne´glige
a` nouveau les contraintes. Dans ce contexte nous devons cependant rappeler que MgTe a
un parame`tre de maille pratiquement identique a` CdTe (voir paragraphe 1.1) ; la formation
de BQ induite par les contraintes serait donc impossible pour le syste`me CdTe/MgTe. A
cela s’ajoute que MgTe n’est chimiquement pas stable a` l’air. Par conse´quent, nous avons
choisi des barrie`res de Zn1−xMgxTe, gardant a` l’esprit que l’incorporation du Mg re´duit le
de´saccord de maille avec la couche de CdTe, de sorte que la composition x en Mg ne peut
pas eˆtre augmente´e de manie`re arbitraire si l’on veut toujours former des boˆıtes. Une valeur
maximale de x = 0.3 a e´te´ de´termine´e par des travaux pre´ce´dents [33, 38]. Malgre´ cette
contrainte nous pouvons attendre de la structure CdTe/Zn0.7Mg0.3Te que, par rapport a` la
structure CdTe/ZnTe, les porteurs sont mieux confine´s dans la zone active de CdTe conte-
nant les BQ et que leur e´chappement vers les barrie`res est conside´rablement re´duit. Ceci
est illustre´ par l’alignement des bandes, repre´sente´ dans la figure 4.12b, qui est a` comparer




g (x) = 2.391(1 − x) + 3.6x − 0.692x(1 − x) en eV, a` basse T (4.26)
Expe´rimentalement, le bon confinement de la structure CdTe/Zn0.7Mg0.3Te a e´te´ de´-
montre´ par une grande e´nergie d’activation des me´canismes non radiatifs de´duite de la me-
sure du temps de de´clin τ en fonction de la tempe´rature [33,38]. Cette mesure a cependant
aussi re´ve´le´e un re´gime transitoire entre le re´gime a` τ constant et le re´gime non radiatif, dans
lequel τ augmente avec la tempe´rature. En analogie avec d’autres auteurs [25,153], ce com-
portement a e´te´ interpre´te´ en tant que transfert inter-boˆıte par la couche de mouillage, qui
est thermoactive´ de telle fac¸on que l’e´chappement des excitons vers la couche de mouillage
est un e´quilibre avec leur re´capture par d’autres BQ. Cet e´quilibre avec un syste`me bidi-
mensionnel conduit a` une croissance line´aire de τ avec la tempe´rature. En effet, l’analyse
4Il est pre´fe´rable de donner le VBO en pourcentage plutoˆt qu’en valeur absolue, puisqu’un pourcentage
est valable pour toutes les compositions des deux mate´riaux. En particulier, CdTe/MgTe a donc aussi un
VBO de 30%.
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Fig. 4.13 – Spectres de µ-PL de BQ CdTe/Zn0.7Mg0.3Te a` 5 et 85 K (conditions d’ex-
citation 488 nm et 200 W/cm2). Le de´calage de la bande interdite avec la tempe´rature
(∆E = −15 .6 meV a` 85 K) est compense´ pour une meilleure comparaison.
de´taille´e d’images AFM de nos e´chantillons CdTe/ZnMgTe parlent en faveur d’une couche
de mouillage d’une e´paisseur de 3 MC pre´sente sous les boˆıtes, ce qui repre´sente un tiers
du CdTe de´pose´ [38]. Ainsi nous devons constater une limite de notre premie`re approche
pour augmenter le confinement dans les tellurures : en raison de la pre´sence d’une couche
de mouillage en CdTe, l’incorporation du Mg dans les barrie`res de ZnTe augmente certes
le confinement selon l’axe de croissance, mais beaucoup moins le confinement dans le plan.
Si l’e´chappement vers les barrie`res est conside´rablement re´duit, le transfert inter-boˆıte ne
l’est gue`re.
Comme nous avons de´ja` indique´ dans le paragraphe 3.7, ce me´canisme de transfert
thermoactive´ limite la possibilite´ d’utiliser des BQ comme e´metteur a` un photon ou` l’on
veut controˆler les moments dans lesquels les photons uniques sont e´mis, s’ajoutant a` plus
hautes tempe´ratures au transfert par effet tunnel de´ja` aborde´.
Le transfert inter-boˆıte se fait surtout a` partir des boˆıtes a` haute e´nergie vers des boˆıtes
a` une e´nergie plus basse. Ceci est bien visible dans la figure 4.13 montrant un spectre
de µ-PL d’une structure CdTe/Zn0.7Mg0.3Te a` deux tempe´ratures diffe´rentes. A haute
tempe´rature, avec l’e´largissement important des raies par des phonons acoustiques (voir
paragraphe 4.1.3), nous constatons que les BQ a` haute e´nergie ont beaucoup perdu en
intensite´ – ou ne sont meˆme plus visibles, voir les BQ nomme´es E1 et E2 – pendant que
les BQ a` basse e´nergie sont devenues plus intenses. En toute apparence, ces dernie`res sont
alimente´es par les BQ a` haute e´nergie.
Le me´canisme de transfert est e´tudie´ plus en de´tail dans la figure 4.14 ou` nous avons
trace´ l’intensite´ inte´gre´e des deux BQ spectralement bien se´pare´es E1 et E2 en fonction de
la tempe´rature. Notons que pour une bonne comparaison de ces deux BQ, nous avons acquis
leur e´mission simultane´ment dans le meˆme spectre. L’intensite´ de la BQ la plus haute en
e´nergie E1 est constante pour T . 30 K avant de de´croˆıtre avec une e´nergie d’activation
de 19 meV. Sa voisine a` basse e´nergie E2 montre un comportement diffe´rent : pendant que
E1 commence a` devenir moins intense, E2 gagne en intensite´, avant de s’e´teindre aussi a`
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Fig. 4.14 – Intensite´ inte´gre´e de l’e´mission des deux BQ nomme´es E1 et E2 dans la figure
4.13 en fonction de la tempe´rature. Les ajustements sont explique´s dans le texte.
de plus hautes tempe´ratures. La monte´e en intensite´ met joliment en e´vidence le transfert
de porteurs de E1 vers E2. Ce transfert peut se mode´liser par une e´quation bilan du style
(4.18) de´crivant l’e´volution temporelle de la population n d’excitons dans E2, si un terme




= G+ g(T )− n
τ
(4.27)
Puisque l’alimentation est e´galement thermoactive´e, nous supposons qu’elle puisse se mettre
sous la forme g(T ) ∝ exp(Et/kT ), ou` Et est l’e´nergie de´crivant la barrie`re de potentiel entre









En ajustant l’intensite´ de E2 avec l’expression (4.28), nous trouvons une e´nergie Et de 4.5
meV environ.
Nous voulons maintenant comparer la tenue en tempe´rature d’une BQ CdTe/Zn0.7Mg0.3Te
a` celle d’une BQ CdTe/ZnTe pour e´tudier si malgre´ la pre´sence d’une couche de mouillage,
l’incorporation du Mg aurait e´ventuellement aussi augmente´ le confinement late´ral, en
meˆme temps que celui selon l’axe de croissance. En raison du transfert inter-boˆıte que
nous venons de voir, une telle comparaison est de´licate puisque l’e´volution de l’intensite´
inte´gre´e en fonction de la tempe´rature de´pend fortement de la position spectrale de la boˆıte
conside´re´e. C’est pour cela que pour le syste`me avec Mg dans les barrie`res, nous avons choisi
la BQ E1 de la figure 4.13, qui repre´sente en fait le ((pire cas)) puisqu’elle est la BQ la plus
haute en e´nergie dans le spectre et que toute autre BQ du meˆme syste`me tiendrait mieux
en tempe´rature. Dans la figure 4.15, nous comparons donc E1 a` une BQ ((typique)) de
CdTe/ZnTe, e´mettant a` 2.03 eV, ce qui se trouve en plein milieu de la distribution en
e´nergie des BQ CdTe/ZnTe. Nous voyons que malgre´ ces choix particuliers, la tenue en
tempe´rature de la BQ CdTe/Zn0.7Mg0.3Te est un peu meilleure : pendant la de´croissance
de l’e´mission, nous gagnons environ 10 K. La le´ge`re ame´lioration du confinement late´ral qui
apparaˆıt ici peut e´ventuellement eˆtre attribue´e au fait que l’augmentation de l’e´nergie de
quantification dans le CdTe, suite au meilleur confinement selon l’axe de croissance (induit
par l’incorporation du Mg), est d’autant plus grande que l’e´paisseur du CdTe est petite ; les
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Fig. 4.15 – Intensite´ inte´gre´e de l’e´mission de la BQ E1 dans la figure 4.13 et d’une BQ
de re´fe´rence CdTe/ZnTe [136] en fonction de la tempe´rature.
e´tats e´lectroniques sont donc plus augmente´s dans la couche de mouillage que dans les BQ.
De plus, des me´canismes tels que l’interdiffusion et l’e´change cationique peuvent conduire
a` la pre´sence de Mg dans la couche de CdTe ; en raison de leur e´paisseur plus grande, les
boˆıtes seraient moins affecte´es par de tels me´canismes que la couche de mouillage.
BQ CdTe/MgTe/ZnMgTe Nous voulons a` pre´sent reme´dier au proble`me qui persiste
toujours dans les structures CdTe/ZnMgTe, a` savoir le confinement insuffisant de porteurs
dans les BQ, en prenant mieux en compte la pre´sence d’une couche de mouillage de CdTe,
donnant lieu au transfert inter-boˆıte. La tempe´rature a` laquelle les excitons commencent a`
s’e´chapper thermiquement des BQ est de´termine´e par la barrie`re de potentiel la plus basse.
Nous ne devons donc pas nous contenter de seulement augmenter la barrie`re selon l’axe de
croissance (ce que nous avons essentiellement fait par l’approche CdTe/ZnMgTe), mais nous
devons aussi e´lever la barrie`re dans le plan entre les boˆıtes, qui, en pre´sence d’une couche
de mouillage, est de´termine´e par la diffe´rence d’e´nergie entre le niveau de la BQ et celui
des e´tats 2D de la couche de mouillage. L’ide´al serait d’((enlever)) la couche de mouillage,
ce qui repre´sente cependant un grand de´fi technologique. On peut aussi penser a` ((e´viter)),
de`s le de´part, toute formation de couche de mouillage, ce qui semble difficile voir meˆme
impossible sur le plan physique. Par la suite, nous proposons d’accepter la pre´sence de la
couche de mouillage et d’e´lever l’e´nergie de ses e´tats e´lectroniques, en utilisant justement
les proprie´te´s physiques qui sont spe´cifiques aux tellurures.
Nous avons de´ja` mentionne´ de nombreuses fois que MgTe, malgre´ sa grande largeur
de bande interdite, a pratiquement le meˆme parame`tre de maille que CdTe. Si dans le
contexte de l’incorporation du Mg dans les barrie`res, ce fait nous a paru plutoˆt comme un
handicap, limitant la teneur maximale en Mg, il repre´sente aussi un grand atout : il permet
de remplacer les 7.2 MC de CdTe qui sont ne´cessaires [38] pour induire la formation des
BQ sur Zn0.7Mg0.3Te par 2.5 MC de MgTe suivi de 4.7 MC de CdTe. Puisque cette dernie`re
structure emmagasine la meˆme e´nergie e´lastique que les 7.2 MC de CdTe, la formation des




















échantillon A B C
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Fig. 4.16 – Sche´ma (a) du dessin et (b) de la structure de bande selon l’axe de croissance
des trois e´chantillons A a` C conside´re´s.
BQ se fait de la meˆme manie`re. D’un autre coˆte´, comme nous avons de´ja` mentionne´, 2.5
MC repre´sente le tiers de quantite´ de matie`re de´pose´e, qui est investi dans la couche de
mouillage. Ainsi, nous pouvons attendre de la couche de MgTe d’agir en tant que couche
de mouillage, ce qui e´le`ve les e´tats e´lectroniques de manie`re conside´rable par rapport a` une
couche de mouillage classique en CdTe. Le transfert inter-boˆıte dans le plan devrait donc
eˆtre re´duit de beaucoup.
Pour ve´rifier cette hypothe`se nous avons re´alise´ deux e´chantillons (nomme´s B et C) avec
la nouvelle structure CdTe/MgTe/Zn0.7Mg0.3Te comportant une fine couche de MgTe sous
les BQ. Pour l’e´chantillon C, une deuxie`me couche de MgTe (2.5 MC) a e´te´ de´pose´e juste
apre`s la transition des BQ de CdTe de fac¸on que les dernie`res devraient eˆtre comple`tement
entoure´es par une coquille mince de MgTe, ce qui devrait faire croˆıtre d’avantage le confi-
nement. Un e´chantillon de re´fe´rence (nomme´ A) avec la structure conventionnelle CdTe/
Zn0.7Mg0.3Te a e´galement e´te´ re´alise´. Tous les e´chantillons ont e´te´ ensuite recouverts d’une
deuxie`me barrie`re de Zn0.7Mg0.3Te, donnant finalement les structures de bande qui sont
re´sume´es dans la figure 4.16.
Expe´riences macro-PL Les spectres de macro-PL des trois e´chantillons sont repre´sente´s
dans la figure 4.17 pour une excitation au-dessus de la barrie`re. On s’aperc¸oit qu’en pas-
sant de l’e´chantillon A a` l’e´chantillon C, la luminescence est progressivement de´cale´e vers
le bleu, en raison de la diminution de la quantite´ de CdTe de´pose´e (passage de A a` B), de
meˆme qu’en raison d’un taux de Mg plus grand dans les BQ a` cause de me´canismes tel
que l’e´change cationique. A partir des positions spectrales des pics, nous estimons que dans
les trois e´chantillons environ un quart des cations dans les boˆıtes proviennent des barrie`res
en (Zn)MgTe. D’autre part, on peut constater que les spectres des trois e´chantillons com-
portent chacun deux pics larges de luminescence. Si l’origine de cette forme n’a malheureu-
sement pas pu eˆtre totalement e´claircie dans le cadre de ce travail, nous voyons a` l’aide du
spectre de µ-PL qui se trouve dans la figure 4.17 que les deux pics sont, en fait, constitue´s de
4.2. Ame´lioration du confinement excitonique 113















Fig. 4.17 – Spectres de macro-PL a` 10 K des trois e´chantillons de la figure 4.16 (conditions
d’excitation 458 nm et < 1 W/cm2). Un spectre de µ-PL (50 W/cm2) de l’e´chantillon B
est e´galement repre´sente´.























Fig. 4.18 – Spectres de macro-PL de l’e´chantillon B de la figure 4.16 en fonction de la
tempe´rature pour une excitation (a) au dessus de la barrie`re a` 458 nm et (b) au dessous
de la barrie`re a` 514 nm (puissance d’excitation : < 1 W/cm2).
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Fig. 4.19 – Intensite´ inte´gre´e de macro-PL des trois e´chantillons de la figure 4.16 en
fonction de la tempe´rature, de´termine´e a` partir de la figure 4.18b. Les courbes sont de´cale´es
en direction verticale pour un meilleur aperc¸u.
raies fines ; elles doivent donc provenir de potentiels localisateurs avec des niveaux d’e´nergie
discrets, dont la nature exacte reste a` de´terminer. Nous avons pense´ a` deux ensembles de
BQ dont l’e´paisseur se distingue d’une MC, ce qui ne semble cependant pas eˆtre confirme´
par de simples calculs de niveaux d’e´nergie a` une dimension, que nous avons effectue´s a`
partir de la figure 4.12, c.-a`-d. en ne´gligeant les contraintes et l’interaction coulombienne.
Nous sugge´rons plutoˆt la pre´sence d’une distribution bimodale de BQ, e´ventuellement sem-
blable aux ıˆlots de type A et B largement discute´s dans la litte´rature sur les BQ CdSe (voir
paragraphe 1.1). De plus, cette bimodalite´ est probablement cause´e par notre me´thode
d’induire la formation des BQ par Te amorphe, puisqu’une bimodalite´ apparaˆıt aussi sur
des BQ de CdSe induites par Se amorphe et fabrique´es dans notre laboratoire. Finalement,
on peut remarquer (figure 4.18a) que l’intensite´ du pic a` haute e´nergie de´croˆıt de fac¸on
monotone comme attendu, tandis que le pic a` basse e´nergie devient d’abord plus intense
aux plus basses tempe´ratures, avant de de´croˆıtre a` des tempe´ratures plus e´leve´es. En toute
apparence, le confinement des porteurs dans les BQ appartenant au pic a` haute e´nergie est
moins grand que pour les autres boˆıtes. Il faut cependant se me´fier d’attribuer le gain en
intensite´ du pic a` basse e´nergie au transfert inter-boˆıte a` partir des BQ a` haute e´nergie :
en re´pe´tant la meˆme expe´rience de macro-PL en fonction de la tempe´rature avec une exci-
tation en dessous de la barrie`re (figure 4.18b), nous ne voyons pas apparaˆıtre la monte´e en
intensite´. Ceci sugge`re qu’elle est avant tout due a` une meilleure alimentation des boˆıtes a`
cause d’un de´pie´geage thermoactive´ de porteurs a` partir de niveaux dans la barrie`re.
La figure 4.18a montre que pour la premie`re fois, de la luminescence provenant d’une
couche de CdTe comportant des BQ a pu eˆtre observe´e jusqu’a` la tempe´rature ambiante
(e´chantillons B et C), et cela avec une densite´ d’excitation tre`s faible. Ceci sugge`re un
meilleur confinement des porteurs, lie´ a` l’insertion des fines couches de MgTe a` proximite´
des boˆıtes, que nous voulons mettre en e´vidence dans la suite de ce paragraphe par plu-
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Fig. 4.20 – Temps de de´clin en macro-TRPL des trois e´chantillons de la figure 4.16 en
fonction de la tempe´rature (conditions d’excitation 380 nm et 5 nJ/cm2/pulse).
sieurs me´thodes expe´rimentales. Nous commenc¸ons par la de´pendance en tempe´rature de
l’intensite´ inte´gre´e de spectres mesure´s sous excitation continue (figure 4.19). Elle a e´te´
de´termine´e a` partir des spectres de la figure 4.18b, c.-a`-d. avec une excitation en dessous
de la barrie`re, afin d’e´viter des processus de de´pie´geage dans la barrie`re, qui ont e´te´ effec-
tivement observe´s dans la figure 4.18a (voir ci-dessus). Cette fac¸on d’exciter l’e´chantillon
conduit cependant a` une dominance de l’e´mission du substrat de ZnTe, visible dans la figure
4.18b, de sorte que la de´termination pre´cise de l’intensite´ de l’e´mission provenant des BQ
e´tait limite´e a` T . 200 K. Sur une e´chelle semi-logarithmique, l’intensite´ inte´gre´e montre
alors deux diffe´rents re´gimes (figure 4.19) avec chacun une pente caracte´ristique qui est
pratiquement identique pour tous les e´chantillons. On peut de´finir une tempe´rature seuil
TC entre ces deux re´gimes qui augmente progressivement si nous passons de l’e´chantillon A
a` l’e´chantillon C. La faible pente a` T < TC indique que le transfert inter-boˆıte ne devrait
pas eˆtre pre´dominant, tandis que la forte pente a` T > TC sugge`re la perte de porteurs
par recombinaison non-radiative apre`s leur e´chappement des BQ. Ainsi la croissance de
TC peut eˆtre interpre´te´e comme premie`re indication d’une ame´lioration du confinement de
porteurs.
Pour mieux comprendre la structure des niveaux e´lectroniques, nous avons mesure´ la
de´pendance en tempe´rature du temps de de´clin τ qui est repre´sente´e dans la figure 4.20.
Nous avons re´alise´ ces mesures e´galement sous conditions de faible excitation, en s’assurant
que le nombre d’excitons ge´ne´re´s par impulsion et par unite´ de surface soit infe´rieur a` la
densite´ surfacique de BQ. Ainsi chaque BQ ne contient pas plus d’un exciton. Pour les trois
e´chantillons, τ augmente d’abord avec la tempe´rature jusqu’a` une tempe´rature seuil TR,
puis redescend. La descente est bien comprise : elle se fait selon la relation (4.22) et indique
la pre´dominance de processus non radiatifs (voir ci-dessus). Les e´nergies d’activation Ea
correspondantes sont indique´es dans la figure 4.20. Nous remarquons qu’elles augmentent
de l’e´chantillon A a` l’e´chantillon C, faisant e´galement preuve d’un confinement de porteurs
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progressivement ame´liore´. Dans le meˆme sens va aussi le fait que la tempe´rature TR, qui
indique le de´but du re´gime non radiatif, est beaucoup plus petite pour l’e´chantillon A que
pour les deux autres e´chantillons.
La croissance de τ pour T < TR est cependant surprenante et ne´cessite une discussion
plus de´taille´e. Elle apparaˆıt de`s les tempe´ratures les plus basses et se fait en deux pas
qui sont se´pare´s par un plateau a` 50 K. T . 80 K. Ce plateau est a` peine pre´sent pour
l’e´chantillon A, mais clairement visible pour l’e´chantillon B et meˆme encore plus prononce´
pour l’e´chantillon C. Notons aussi qu’un plateau similaire a e´te´ aussi trouve´ sur un autre
e´chantillon CdTe/MgTe/ZnMgTe qui n’est pas pre´sente´ ici. La monte´e de τ de`s le de´part
paraˆıt eˆtre en contradiction avec la proprie´te´ bien connue des BQ de montrer a` basse
tempe´rature un temps de de´clin constant. Certes, a` partir d’une certaine tempe´rature,
une monte´e de τ a e´te´ souvent rapporte´e dans la litte´rature (voir ci-dessus), mais les
propositions avance´es, en particulier le transfert inter-boˆıte via la couche de mouillage, ne
peuvent pas expliquer la pre´sence d’un plateau. De plus, comme nous allons voir a` la fin de
ce paragraphe, des expe´riences sur des BQ uniques en fonction de la tempe´rature montrent
que dans la gamme de la premie`re monte´e de τ (T < 50 K), les excitons ne s’e´chappent
pas des BQ, meˆme ceux des BQ qui e´mettent le plus haut en e´nergie (qui devraient donc
eˆtre les moins confinantes).
Mode´lisation du temps de de´clin Nous voulons maintenant expliquer les temps de
de´clin mesure´s dans la gamme entie`re de tempe´rature par un mode`le simple, base´ sur la
redistribution thermique d’e´lectrons et de trous sur les niveaux d’e´nergie d’une BQ unique.
Pour simplifier nous de´crivons la structure e´lectronique des BQ par deux niveaux discrets,
le niveau fondamental s et le niveau excite´ p, suivis d’e´tats continus bidimensionnels (figure
4.21). Ceci est certes une approximation : en dessous du vrai continuum d’e´tats de´localise´s
se trouvent ge´ne´ralement des e´tats de queue de bande, qui sont certes faiblement se´pare´s
e´nerge´tiquement, mais ne´anmoins discrets et le´ge`rement localise´s. De plus, une BQ pourrait
avoir plus d’un e´tat excite´, ce qui ne change cependant rien qualitativement aux re´sultats
obtenus par ce mode`le ; en particulier, on ne voit pas apparaˆıtre de nouveaux plateaux dans
τ(T ) en introduisant des e´tats excite´s supple´mentaires.
Pour une BQ occupe´e par un exciton, la somme de toutes les probabilite´s d’occupation




Ici D(E) est la densite´ d’e´tats et p(E) = exp(−E/kT )/Z la probabilite´ d’occupation cano-
nique. L’inte´gral (4.29) de´termine la fonction de partition Z de manie`re non ambigue¨ pour
chaque tempe´rature. En traitant ainsi chaque BQ individuelle comme syste`me canonique,
nous e´mettons l’hypothe`se qu’il n’y ait pas de transfert d’excitons entre les BQ, ce qui est
effectivement vrai a` basse tempe´rature. A haute tempe´rature ou` nous devons admettre la
possibilite´ qu’un transfert inter-boˆıte apparaisse, il faudrait en toute rigueur faire un cal-
cul grand-canonique ; nous avons cependant ve´rifie´ que pour ces tempe´ratures la manie`re
du calcul n’a aucune influence sur les re´sultats qui pourront eˆtre de´duits de notre mode`le
(ceci est lie´ au fait que p(E) devient toujours boltzmannien dans la limite T →∞). Quant
a` la densite´ d’e´tats D(E), en prenant l’e´nergie de l’e´tat s comme origine, nous pouvons
l’exprimer par
De/h(E) = 2δ(E) + 4δ(E − Epe/h) +
L2me/h
π~2
Θ(E − E2De/h) , (4.30)

























Fig. 4.21 – Mode´lisation du temps de de´clin en fonction de la tempe´rature. (a) Niveaux
d’e´nergie et transitions conside´re´s (contrairement a` la figure 4.16, la structure de bande
repre´sente´e ici est dans le plan de croissance). (b) Les courbes calcule´es incluent les proces-
sus (i) (courbe en pointille´s), (i)+(ii) (courbe en tirets) et (i) a` (iii) (courbe en continu).
ou` les trois termes de´crivent respectivement les e´tats s, les deux orbitaux de´ge´ne´re´s p5
a` l’e´nergie Epe/h, et le continuum d’e´tats 2D de´marrant a` l’e´nergie E
2D
e/h avec une densite´
d’e´tats constante (Θ(E) est la fonction Heaviside). Dans ce continuum, m est la masse
effective et L repre´sente l’extension spatiale typique de la fonction d’onde de´crivant un e´tat
de´localise´6 .
Par la suite, nous conside´rons les trois diffe´rents canaux de recombinaison possibles qui
sont repre´sente´s dans la figure 4.21a :
À des recombinaisons discre`tes entre un e´lectron et un trou, tous les deux e´tant dans des
e´tats s ou bien p, avec respectivement des temps de vie τs et τp,
Á des transitions croise´es entre un e´tat localise´ (e´lectron ou trou dans un e´tat s ou p) et
un e´tat de´localise´ du continuum,
Â des transitions entre des e´tats 2D des continuums de l’e´lectron et du trou.
Pour simplifier nous conside´rons que toutes les transitions du meˆme type Á ou Â ont
respectivement les meˆmes temps de de´clin τcr et τnr. Ceci est certes une approximation, et
en re´alite´, ces temps auront tendance a` diminuer si l’e´nergie de l’e´lectron ou du trou est
augmente´e. Mais un calcul plus rigoureux n’est pas notre but ici et ne changerait rien aux
principales tendances qui se de´gageront de nos conside´rations ; nous devons simplement
ne pas perdre de vue que τcr et τnr ont la signification de ((temps moyens)) de toutes les
transitions Á et Â qui contribuent effectivement. Notons que ces temps incluent, en ge´ne´ral,
des processus de recombinaison radiative de meˆme que non radiative. Par contre, lorsque
le continuum d’e´lectrons commence a` eˆtre peuple´, les processus non radiatifs deviennent
5L’asyme´trie dans le plan de nos boˆıtes [37] le`ve certes la de´ge´ne´rescence des orbitaux p, mais le
de´doublement associe´ est tre`s petit devant la se´paration entre e´tats s et p [95].
6Ici nous devons admettre que les e´tats re´ellement pre´sents juste au dessus de l’e´tat p que nous mode´lisons
par un continuum ont, en fait, une extension spatiale finie plutoˆt que d’eˆtre de´localise´s sur tout l’e´chantillon.
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pre´dominants de manie`re que les transitions de type Â peuvent eˆtre conside´re´es comme


























es resp. hs = 2pe/h(0) et ep resp. hp = 2pe/h(E
p
e/h)
Ici es (hs) et ep (hp) repre´sentent respectivement les probabilite´s d’occupation de l’e´lectron
(du trou) pour l’orbital s et l’un des deux orbitaux p. Les facteurs 2 prennent en compte
la de´ge´ne´rescence du spin. ec et hc, quant a` elles, ont la signification de probabilite´ totale
que l’e´lectron ou le trou soit dans un e´tat de´localise´.
Par ce mode`le nous pouvons reproduire le temps de de´clin dans la gamme de tempe´rature
entie`re. Nous prenons les e´chantillons A et C comme exemple (figure 4.21b) qui repre´sentent
les deux cas extreˆmes de la se´rie, l’un montrant un plateaux a` peine visible et l’autre un
plateau bien prononce´ dans la courbe du temps de de´clin. Nous conside´rons l’e´chantillon
C pour expliquer comment les parame`tres d’ajustement influent sur les courbes calcule´es
(courbes en continu). Lorsque seuls les e´tats s et p et les recombinaisons discre`tes À a`
partir de ces derniers sont prises en compte (courbe en pointille´s), les donne´es peuvent eˆtre




















































tire´es des relations (4.29) et (4.31). Lorsque nous ajoutons la contribution des transitions
croise´es Á (courbe en tirets), l’augmentation du temps de de´clin peut eˆtre de´crite jusqu’a`
∼ 130 K. Finalement, pour reproduire la de´croissance de τ au dessus de TR (courbe en
continu), les recombinaisons non radiatives Â a` partir des e´tats du continuum doivent eˆtre
inclues. La forme mathe´matique des courbes en tirets et en continu dans la figure 4.21b
peut eˆtre trouve´e par des conside´rations analogues a` celles faites pour la courbe en pointille´s
(4.32). L’ide´e de notre mode`le est a` pre´sent de faire le lien entre les diffe´rentes tempe´ratures
caracte´ristiques ou` le comportement du temps de de´clin change, et les e´nergies d’activation
pour les processus À a` Â. Nous allons regarder maintenant cela en de´tail.
Dans la limite T → 0, seuls les e´tats s sont occupe´s ; le temps de de´clin correspondant a`
τs est directement mesure´ pour la plus basse tempe´rature. Les autres parame`tres, dont les
valeurs obtenues sont rassemble´es dans le tableau 4.2, sont ajuste´s l’un apre`s l’autre de la
fac¸on suivante. Lorsque la tempe´rature est augmente´e, les e´tats p commencent a` eˆtre peuple´s
et le taux de recombinaison 1/τ de´croˆıt, car les transitions s – p sont interdites. Puisque les
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Calcul du temps de de´clin en fonction
de la tempe´rature en ne conside´rant
que les e´tats s et p et les recombinai-
sons discre`tes. Le cas de l’e´chantillon C
(courbe en continu) est compare´e au cas
fictif d’un confinement e´gal de l’e´lectron
et du trou (courbe en pointille´s).








h [meV] L [nm]
A 55 1 86 15 5.9 68.8 27.5 98
C 37 1 59 15.5 7 134 33.5 150
Tab. 4.2 – Parame`tres trouve´s par les courbes en continu dans la figure 4.21. Leur signifi-
cation est de´taille´e dans le texte.
e´tats p des trous sont occupe´s en premier, la tempe´rature a` laquelle τ commence a` croˆıtre
(∼ 20 K) est de´termine´e par le parame`tre Eph . Puis, les e´tats p d’e´lectrons commencent
a` eˆtre peuple´s. Ceci de´finit le de´but du plateau (∼ 50 K) qui est fixe´ par le parame`tre
Epe . La courbe en pointille´s tend alors vers un temps de de´clin relie´ a` τp selon la relation
1/τ = 1/(9τs)+2/(9τp) que nous obtenons pour T →∞ a` partir des deux premiers termes
de la formule (4.31) en posant es = ep = 1/3 (re´partition e´quiprobable sur un orbital s et
deux orbitaux p). La valeur de τp a une grande influence sur la visibilite´ du plateau. Par
rapport a` la proposition de Patton et al. qui expliquent une monte´e du temps de de´clin
avec la tempe´rature par des e´tats excite´s ayant un temps de de´clin plus long [97], nous
devons souligner qu’une augmentation de τ peut e´galement avoir lieu si les e´tats excite´s
ont un temps de de´clin nettement plus court. La raison physique vient de l’interdiction des
transitions s – p. Comme le montre la figure 4.22, cette augmentation est tre`s prononce´e
si Epe > E
p
h puisque les trous peuplent les e´tats p en moyenne avant les e´lectrons. Mais
elle a e´galement lieu dans le cas syme´trique Epe = E
p
h parce qu’il y a toujours une certaine
probabilite´ que les deux porteurs de charges oppose´es se trouvent sur des e´tats diffe´rents.
A des tempe´ratures plus hautes, des transitions croise´es apparaissent. Les e´tats du conti-
nuum des trous sont peuple´s avant ceux des e´lectrons en raison du confinement plus petit des
trous. En conse´quence, les transitions croise´es sont domine´es par celles entre des e´lectrons
confine´s et des trous de´localise´s. Ainsi E2Dh de´finit le de´but de la deuxie`me monte´e (∼ 80
K), et L de´termine sa raideur. Notons que l’ordre de grandeur de 100 nm trouve´ pour L
peut eˆtre corre´le´ avec la densite´ de BQ attendue [38] de 1010 cm−2. Sans le continuum
d’e´lectrons, τ tendrait vers τcr pour T →∞. La valeur de τcr ne peut pas eˆtre de´termine´e
de manie`re pre´cise avec notre mode`le ; nous pouvons ne´anmoins eˆtre suˆrs qu’elle doit eˆtre
plus grande que tous les points expe´rimentaux. Nous estimons τcr ∼ 1 ns, ce qui est com-
patible avec la faible force oscillateur attendue pour les transitions croise´es. Notons que
si l’explication de la deuxie`me monte´e de τ que nous donnons ici fait intervenir des e´tats
2D, semblable a` la suggestion du transfert inter-boˆıte faite par de nombreux auteurs par
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le passe´ [25, 38, 153], il existe une diffe´rence importante entre les processus physiques qui
interviennent dans ces deux explications : dans notre cas, les e´lectrons restent dans les BQ,
et la monte´e de τ provient de la nature indirecte des transitions croise´es, tandis que selon la
suggestion faite auparavant, les excitons s’e´chappent des BQ vers les e´tats 2D, conduisant
a` une croissance line´aire de τ qui est un comportement typique pour les transitions entre
des e´tats d’une couche bidimensionnelle.
Finalement, si l’on inclut toutes les transitions (courbe en continu), lorsque les e´tats
continus des e´lectrons sont peuple´s, la recombinaison non radiative pre´domine et le temps
de de´clin de´croˆıt. Ceci de´marre a` une tempe´rature caracte´ristique TR qui est fixe´e par le
parame`tre E2De . Finalement, le parame`tre τnr repre´sente l’asymptote de τ pour T→∞.
Revenons a` la question d’origine, celle du confinement. Les valeurs trouve´es pour E2D
(voir tableau 4.2) montrent que la se´paration entre les e´tats s et les e´tats de continuum a
effectivement e´te´ accrue pour l’e´chantillon C. Cette augmentation reste cependant relati-
vement petite pour les trous, probablement parce que nous aurions a` faire a` une couche de
mouillage en un alliage de CdMgTe plutoˆt que d’une couche de mouillage en MgTe pure,
ce qui abaisserait ses e´tats par rapport a` nos attentes. Un tel alliage pourrait eˆtre une
conse´quence d’e´change cationique. Un effet tunnel des trous a` partir d’e´tats discrets dans
les BQ vers les e´tats de continuum dans la barrie`re de ZnMgTe pourrait aussi jouer un
roˆle, pourvu que les e´nergies de quantification dans les boˆıtes soient supe´rieures au VBO
entre CdTe et ZnMgTe. Dans ce sens va aussi le fait que nous voyons une augmentation
importante du parame`tre E2De , ce qui serait en effet attendu sous l’hypothe`se de l’effet
tunnel puisque le de´calage attendu entre les bandes de conduction de CdTe et ZnMgTe est
tel que l’effet tunnel peut eˆtre exclu.
Expe´riences de µ-PL Enfin, un meilleur confinement dans les e´chantillons avec des
margelles de MgTe se voit aussi au niveau de la µ-PL. La figure 4.23 rassemble trois raies
de BQ uniques de ces e´chantillons en fonction de la tempe´rature et les intensite´s inte´gre´es
correspondantes. Dans les figures 4.23a et b nous avons choisi deux BQ qui sont les plus
hautes en e´nergie dans les spectres correspondants. La premie`re est, en fait, celle nomme´e
E1 dans la figure 4.17. En terme de confinement, ces BQ repre´sentent donc a` nouveau le
cas le plus de´favorable et nous pouvons les comparer entre elles et a` la BQ CdTe/ZnMgTe
de la figure 4.15. Ainsi la tempe´rature jusqu’a` laquelle l’intensite´ inte´gre´e reste approxi-
mativement constante est passe´e de 30 K pour l’e´chantillon CdTe/Zn0.7Mg0.3Te a` 40 K
pour l’e´chantillon B et meˆme a` 55 K pour l’e´chantillon C. De plus, dans le contexte de
l’e´volution du temps de de´clin avec la tempe´rature (figure 4.20), ceci exclut que la premie`re
monte´e avant le plateau soit lie´e a` un e´chappement d’excitons des BQ. Mais la comparaison
des figures 4.23a et c illustre que le transfert inter-boˆıte reste ne´anmoins un proble`me : en
choisissant une BQ a` basse e´nergie au lieu du cas le plus de´favorable, on peut suivre son
e´mission jusqu’a` des tempe´ratures conside´rablement plus hautes. Ainsi, le spectre d’une
BQ unique de tellurures a pu eˆtre mesure´ jusqu’a` la tempe´rature remarquablement e´leve´e
de 155 K dans la figure 4.23c. Notons aussi que son e´nergie d’activation de´duite de la figure
4.23f est presque trois fois plus grande que celle de son pendant a` haute e´nergie ou celle
d’une BQ unique CdTe/ZnTe dans la litte´rature [136].
BQ CdSe/ZnSe Nous voulons voir dans ce qui soit si le transfert inter-boˆıte joue aussi un
roˆle dans les BQ de se´le´niures. La bonne tenue en tempe´rature des raies uniques de la figure
4.8 sugge`re un confinement au moins selon l’axe de croissance bien meilleur compare´ aux
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Fig. 4.23 – Spectres de PL de BQ uniques (a) a` haute e´nergie de l’e´chantillon B, (b) a`
haute e´nergie de l’e´chantillon C et (c) a` basse e´nergie de l’e´chantillon B en fonction de la
tempe´rature (conditions d’excitation 458 nm et 50 W/cm2). Les spectres sont normalise´s
par rapport a` l’intensite´ inte´gre´e de la raie unique. Son e´volution avec la tempe´rature est
repre´sente´e dans (d) a` (f) pour respectivement les BQ (a) a` (c).
tellurures. Effectivement, Ren et al. ont pu de´duire un VBO de 0.33 eV pour CdSe/ZnSe
par des calculs the´oriques [162]. De plus, les raies de la figure 4.8a se trouvent plutoˆt du coˆte´
des hautes e´nergies, et proviennent donc de BQ qui sont le plus sujet a` l’e´chappement de
porteurs par transfert inter-boˆıte. Par conse´quent, leur bonne tenue en tempe´rature sugge`re
une ame´lioration conside´rable du confinement e´galement dans le plan de la croissance.
Pour e´claircir ce point, regardons la figure 4.24 qui repre´sente des spectres de µ-PL de la
distribution totale de BQ CdSe/ZnSe a` deux tempe´ratures diffe´rentes. Cette figure est a`
comparer a` la figure 4.13 qui montre les mesures analogues sur les tellurures. Nous pouvons
constater qu’en augmentant la tempe´rature, le flanc a` haute e´nergie devient un peu moins







avec l’intensite´ I en fonction de l’e´nergie E, se de´cale de E = 10.1 meV tandis que la bande
interdite, mesure´e sur la raie unique E1, ne varie que de 7.0 meV entre 5 et 70 K ; en raison
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Fig. 4.24 – Spectres de µ-PL de BQ CdSe/ZnSe a` 5 et 70 K (conditions d’excitation 458
nm et 50 W/cm2). Le de´calage de la bande interdite avec la tempe´rature (∆E = −7 .0 meV
a` 70 K) est compense´ et un de´calage en direction verticale est introduit pour une meilleure
comparaison.
du nombre important de BQ de´tecte´es, le de´calage de 10.1 meV peut eˆtre conside´re´ comme
tout a` fait typique de l’e´chantillon. Mais le transfert thermoactive´ mis en e´vidence par la
figure 4.24 reste ne´anmoins beaucoup plus faible que celui trouve´ sur les tellurures. En toute
apparence, ce me´canisme de transfert inter-boˆıte a une importance moins grande, malgre´
la pre´sence d’une couche de mouillage, probablement parce que celle-ci est typiquement
constitue´e d’un alliage de ZnCdSe comme nous avons vu dans le paragraph 1.1. Par contre,
duˆ a` la densite´ surfacique de BQ plus e´leve´e dans les se´le´niures que dans les tellurures, un
autre me´canisme de transfert inter-boˆıte peut devenir important, a` savoir le hopping [131].
La de´pendance du temps de de´clin par rapport a` la position spectrale des boˆıtes, trouve´e
dans le paragraphe 3.7 sur cet e´chantillon parle en effet en faveur de ce transfert par effet
tunnel. Dans la figure 4.24, celui-ci est sugge´re´ en plus par le fait que les BQ a` basse
e´nergie e´mettent avec des intensite´s en moyenne plus grandes que celles a` haute e´nergie, ce
qui sugge`re que ces premie`res sont mieux alimente´es avec des porteurs.
La contribution beaucoup plus faible du transfert thermoactive´ dans les se´le´niures par
rapport aux tellurures se voit aussi au niveau de la BQ unique. Dans la figure 4.25 nous
avons repre´sente´ l’e´volution avec la tempe´rature de l’intensite´ inte´gre´e de la raie unique
nomme´e E1 dans la figure 4.8a. Nous pouvons constater que l’intensite´ reste essentiellement
constante jusqu’a` 120 K, avant de de´croˆıtre de manie`re exponentielle selon la loi (4.20).
Cette tempe´rature e´leve´e de meˆme que l’e´nergie d’activation importante de 80 meV parlent
en faveur d’un bon confinement dans le plan, d’autant plus qu’il s’agit ici d’une raie plutoˆt
a` haute e´nergie. Une monte´e de l’intensite´ avant la de´croissance exponentielle du type que
nous venons de voir dans la figure 4.23f est e´galement absente, sugge´rant que la raie E1 ne
soit pas alimente´e par des porteurs thermoactive´s de BQ plus hautes en e´nergie. Ce fait a
e´te´ confirme´ par la raie E1 de la figure 4.24 qui e´met le plus bas en e´nergie dans tout le
spectre, qui serait donc la plus affecte´e par des flux de porteurs venant d’autres boˆıtes.
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Intensite´ inte´gre´e de l’e´mission de la BQ
E1 dans la figure 4.8a en fonction de la
tempe´rature.
4.3 De´calage de la bande interdite
En dehors du couplage exciton – phonon traite´ dans le paragraphe 4.1.3, les mesures
de µ-PL en fonction de la tempe´rature donnent directement l’e´volution de la position des
raies avec la tempe´rature. Puisqu’une raie unique provient de la recombinaison d’excitons
a` partir d’un seul e´tat discret, son de´calage correspond a` la variation de la bande interdite
Eg(T ). Des de´calages supple´mentaires lie´s a` des me´canismes de transfert thermoactive´ de
porteurs tels qu’ils apparaissent souvent en macro-PL [163] peuvent donc eˆtre exclus. De
plus, a` basse tempe´rature, une raie unique est tre`s fine et la mesure de sa position spectrale
est tre`s pre´cise. On parvient ainsi a` de´terminer Eg(T ) avec une incertitude expe´rimentale
qui peut atteindre quelques µeV seulement [164]. A plus haute tempe´rature, une raie unique
s’e´largit certes et finit par disparaˆıtre totalement, ce qui repre´sente une limite pour cette
manie`re a` de´terminer Eg(T ). Pour tout composant optoe´lectronique, il est important de
connaˆıtre la variation de la bande interdite du mate´riau semiconducteur qui repre´sente la
couche active du composant, car cette variation de´termine la longueur d’onde a` laquelle le
composant va e´mettre a` une tempe´rature donne´e. Ainsi nous nous inte´ressons au de´calage de
la bande interdite des syste`mes de mate´riaux sur lesquelles notre e´metteur a` un photon sera
base´, d’autant plus qu’il s’agit de le faire fonctionner a` hautes tempe´ratures. De manie`re
plus importante, nous pouvons meˆme nous servir de cette variation pour notre projet :
puisque le de´calage de la bande interdite est plus important que le de´calage des modes
de cavite´s [165], nous pouvons accorder l’e´mission d’une BQ avec un mode simplement en
ajustant la tempe´rature. Ceci est tre`s utile parce que l’e´nergie d’e´mission d’une BQ unique,
de´termine´e par ses dimensions et sa forme, n’est pas tre`s bien controˆle´e pour des BQ auto-
assemble´es. Le choix d’une tempe´rature ade´quate permet donc (dans une gamme limite´e)
d’obtenir, malgre´ tout, la bonne e´nergie d’e´mission. D’un point de vue plus fondamental,
Eg(T ) nous renseigne aussi sur des aspects supple´mentaires du couplage exciton – phonon,
comme nous allons voir par la suite.
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4.3.1 Rappels the´oriques
De manie`re traditionnelle, on ajuste souvent, jusqu’a` nos jours [166], le de´calage de la
bande interdite Eg(T ) par la relation de Varshni




ou` α et β sont des parame`tres empiriques. α peut eˆtre identifie´ comme entropie de la
bande interdite dans la limite T → ∞ et β est comparable a` la tempe´rature de Debye
ΘD. Par contre, ce mode`le ad hoc introduit par Varshni ne peut ni eˆtre de´duit avec des
arguments physiques ni de´crire des courbes Eg(T ) expe´rimentales pour des tempe´ratures
tre`s basses (T < 100 K) ou tre`s hautes (T > 500 K) [167–169]. Avec des variantes du
mode`le de Varshni, ou` l’on utilise a` la place de la relation (4.34) d’autres formules a` trois
parame`tres [169] pour l’ajustement, on a, certes, obtenu en partie une meilleure description
de donne´es expe´rimentales ; cependant, ces mode`les sont aussi peu justifie´s physiquement
que l’expression (4.34), et parfois, les parame`tres introduits perdent en plus leur signification
physique.
Il n’en est pas de meˆme pour la formule a` trois parame`tres de Vin˜a











ou` l’on peut de nouveau identifier α avec l’entropie de la bande interdite a` haute tempe´rature
et Θ avec la tempe´rature moyenne des phonons. En effet, sous certaines conditions, l’expres-
sion (4.35) peut eˆtre de´duit avec des arguments physiques : Pa¨ssler a montre´ en fait [170]
que dans le cas de faible dispersion [167] (voir ci-dessous), la formule (4.35) de´coule de sa
propre the´orie semi-empirique, qui, cette fois-ci, est justifie´e par des arguments physiques.
Le mode`le de Pa¨ssler prend comme point de de´part la supposition ge´ne´ralement accepte´e
que le de´calage de la bande interdite provient, en plus de la dilatation thermique du cristal,
de l’interaction e´lectron – phonon :
Eg(T ) = Eg(0)−
∫
d(~ω)f(ω)n(ω, T ) (4.36)
Ici, n(ω, T ) en tant que facteur de Bose-Einstein donne la probabilite´ d’occupation de








+ (1− ̺)ω0δ(ω − ω0)
)
(4.37)
Le terme line´aire dans l’expression (4.37) repre´sente la contribution des phonons acoustiques
de grande longueur d’onde (petit k), tandis que le terme singulier avec la fonction δ provient
a` la fois des phonons acoustiques de courte longueur d’onde et des phonons optiques. En fait,
l’expression (4.37) n’est rien d’autre qu’une description simplifie´e des courbes de dispersion
des diffe´rents phonons. Si maintenant les phonons acoustiques de grande longueur d’onde
peuvent eˆtre ne´glige´s (̺ → 0), la substitution de (4.37) dans (4.36) conduit au mode`le
de Vin˜a (4.35). C’est pourquoi la relation (4.35) peut assez bien de´crire Eg(T ) dans des
mate´riaux dit ((a` faible dispersion)), dans lesquelles la contribution des phonons de courte
longueur d’onde et des phonons optiques est dominante.
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Fig. 4.26 – De´calages the´oriques de la bande interdite avec la tempe´rature pour CdTe et
ZnTe selon le mode`le (4.39) en utilisant les parame`tres de [167] (courbes en continu). Les
courbes en tirets et en pointille´s montrent respectivement les courbes pre´vues pour CdTe et
ZnTe selon l’e´quation (4.34). Les points repre´sentent le de´calage obtenu expe´rimentalement
sur une BQ de re´fe´rence CdTe/ZnTe [136].
Dans le cas ge´ne´ral, la substitution de (4.37) dans (4.36) aboutit a` la relation a` quatre
parame`tres [170]




























avec Θ0 = ~ω0/k. Si cette expression pour Eg(T ) est valable pour la plupart des mate´riaux
(aussi pour ceux avec une dispersion interme´diaire ou meˆme forte [167]), elle est relati-
vement complique´e et peu adapte´e pour un ajustement de donne´es expe´rimentales. C’est
pourquoi Pa¨ssler a de´veloppe´ un ajustement alternatif avec quatre parame`tres [170], dont
le point de de´part est aussi l’expression (4.36), pour lequel par contre on conside`re une
fonction spectrale e´lectron – phonon de la forme f(ω) ∝ ων , ce qui conduit a` :













Ici, les parame`tres α et Θ ont essentiellement la meˆme signification que dans le mode`le
(4.35). L’introduction du quatrie`me parame`tre p peut apparaˆıtre raisonnable, puisque α
et Θ ne re`glent que l’e´chelle des axes respectivement de l’e´nergie et de la tempe´rature ;
la forme particulie`re de Eg(T ) cependant est exclusivement de´termine´e par p [167]. Plus
la dispersion est faible, plus la valeur de p est grande. Ceci se voit tre`s bien a` l’aide des
de´calages the´oriques de CdTe et ZnTe dans la gamme 0 < T . 35 K (courbes en continu
dans la figure 4.26). La courbe de CdTe, en tant que repre´sentant de mate´riaux a` forte
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dispersion, est caracte´rise´e par une de´croissance importante, ce qui est une indication pour
une contribution relativement forte de phonons de grande longueur d’onde et ce qui se
traduit par une petite valeur de p dans l’expression (4.39) (p = 1.97). La courbe de ZnTe
montre cependant un plateau bien prononce´, ce qui est caracte´ristique d’une dispersion
plutoˆt faible, conduisant a` une grande valeur de p (p = 2.71). Des courbes de Eg(T ) selon
le mode`le de Varshni (4.34) sont e´galement repre´sente´es dans la figure 4.26 (courbes en
pointille´s et en tirets). On peut s’apercevoir qu’elles parviennent a` de´crire uniquement la
bande interdite du CdTe — et plus ge´ne´ralement des mate´riaux a` forte dispersion — de
manie`re satisfaisante. Par contre, le mode`le de Pa¨ssler (4.39) s’applique a` la plupart des
semiconducteurs jusqu’a` des tempe´ratures arbitrairement petites ; c’est pouquoi nous allons
par la suite discuter des courbes the´oriques uniquement de la forme (4.39).
4.3.2 Re´sultats sur nos boˆıtes
Dans la figure 4.26 nous avons e´galement repre´sente´ la variation de la bande interdite
obtenue a` partir d’une raie de BQ CdTe/ZnTe [136]. Ces donne´es expe´rimentales re´ve`lent
un aspect tre`s inte´ressant : la raie suit la courbe the´orique du mate´riau barrie`re (ZnTe).
Ceci peut paraˆıtre e´tonnant dans un premier temps, puisque l’e´mission a` partir de laquelle
la courbe expe´rimentale a e´te´ de´duite provient de la recombinaison de porteurs a` l’inte´rieur
de CdTe. Meˆme en conside´rant des me´canismes d’interdiffusion ou de se´gre´gation, on pour-
rait au moins s’attendre a` ce que l’e´mission de la BQ suive une courbe se trouvant entre
les courbes the´oriques de CdTe et de ZnTe. En suivant de nombreuses BQ sur d’autres
e´chantillons de CdTe/ZnTe, nous avons cependant pu confirmer le de´calage de la figure
4.26. Nous voyons une explication a` cet effet dans le fait que la contrainte n’a e´te´ que par-
tiellement relaxe´e lors de la formation des BQ. A cela s’ajoute l’encapsulation des BQ par
la deuxie`me barrie`re de ZnTe, ce qui les recontraint. Leur parame`tre de maille devrait donc
eˆtre tre`s proche de celui de la barrie`re de ZnTe. De plus, il faut noter que des de´calages
Eg(T ) avec une faible dispersion (donc un trace´ similaire a` ZnTe) ont e´te´ de´ja` trouve´s sur
des superre´seaux CdTe/ZnTe [170]. L’auteur a cependant laisse´ ouvert si la re´duction de
la contribution de phonons de grande longueur d’onde par rapport au mate´riau volumique
de CdTe pourrait apparaˆıtre aussi dans d’autres nanostructures de tellurures.
Notre supposition que le parame`tre de maille de la barrie`re ait une grande influence sur le
de´calage de la bande interdite semble eˆtre confirme´e par les courbes Eg(T ) des e´chantillons
B et C du paragraphe 4.2.3 qui sont repre´sente´es dans la figure 4.27a. On peut constater
que les points expe´rimentaux des deux e´chantillons se trouvent entre les courbes the´oriques
du CdTe et du ZnTe. Nous attribuons ce comportement a` la diminution du de´saccord du
parame`tre de maille et, par conse´quent, de la contrainte exerce´e sur les BQ qui proviennent
de l’incorporation du Mg dans les barrie`res. De plus, on peut remarquer que le de´calage
mesure´ sur l’e´chantillons C est plus pre`s de la courbe the´orique de CdTe que celui trouve´
sur l’e´chantillon B. Ce phe´nome`ne pourrait eˆtre lie´ au fait que l’encapsulation des BQ avec
une couche fine de MgTe avant le de´poˆt de ZnMgTe recontraint probablement moins les
BQ qu’une encapsulation directe avec ZnMgTe.
La figure 4.27b montre le de´calage trouve´ sur l’e´chantillon B sur une gamme de tempe´ra-
ture plus grande. Nous voyons que le petit e´cart de la coubre the´orique de ZnTe que nous
venons de discuter a` basse tempe´rature continue a` s’accentuer dans un re´gime interme´diaire
(60 . T . 100 K) avant de rediminuer aux tempe´ratures les plus hautes. Nous supposons
fortement que dans ce re´gime, l’e´cart soit surestime´ en raison de l’asyme´trie des ailes phonon
qui apportent une erreur syste´matique a` la mesure : si, a` basse tempe´rature, l’erreur est
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Fig. 4.27 – De´calage de l’e´mission (a) des BQ dans les figures 4.23b et c a` basse tempe´rature
et (b) de la BQ dans la figure 4.23c dans une gamme de tempe´rature plus grande. La barre
d’erreur de chaque coˆte´ des points expe´rimentaux repre´sente la demi-largeur a` mi-hauteur
de l’e´mission.
ne´gligeable puisque la position e´nerge´tique est de´termine´e par un ajustement de la ZPL
qui est tre`s mince, cette dernie`re disparaˆıt a` T & 60 K de sorte que la position e´nerge´tique
doit eˆtre extraite des ailes phonon qui sont plus larges. De plus, leur asyme´trie rend un
ajustement difficile pendant le re´gime interme´diaire. L’intensite´ plus grande de l’aile phonon
a` basse e´nergie par rapport a` celle a` haute e´nergie conduit a` un de´calage syste´matique vers
le rouge du maximum de l’e´mission par rapport a` la bande interdite. Aux tempe´ratures
plus e´leve´es, l’asyme´trie commence toutefois a` disparaˆıtre et un ajustement lorentzien [139]
redevient possible. Pour illustrer ces diffe´rentes erreurs syste´matiques en fonction de la
tempe´rature nous avons repre´sente´ dans la figure 4.27b (et les figures analogues suivantes) la
demi-largeur a` mi-hauteur de l’e´mission en tant que barre d’erreur de chaque coˆte´ des points
expe´rimentaux, ce qui est une limite supe´rieure (tre`s exage´re´e !7) pour l’erreur syste´matique.
Notons que l’asyme´trie de l’e´mission dans le re´gime interme´diaire a e´te´ prise en compte par
des barres d’erreur diffe´rentes de chaque coˆte´.
Nous voyons que malgre´ toutes les difficulte´s dans le de´tail, le de´calage spectral de
l’e´mission d’une BQ unique CdTe/MgTe/Zn0.7Mg0.3Te avec la tempe´rature peut eˆtre rela-
tivement bien approche´ par le de´calage the´orique de ZnTe. Cette re`gle simple pourra eˆtre
utile si l’on veut pre´voir rapidement l’e´nergie d’e´mission d’un e´metteur a` un photon base´
sur ce type de boˆıtes a` une tempe´rature donne´e.
L’e´volution de la position spectrale d’une raie unique de CdSe avec la tempe´rature est
repre´sente´e dans la figure 4.28 a` deux e´chelles diffe´rentes. Les courbes Eg(T ) the´oriques
selon le mode`le (4.39) sont e´galement montre´es pour ZnSe et CdSe. Contrairement aux
tellurures, il n’existe pas, cette fois-ci, de grande diffe´rence entre les de´calages du mate´riau
barrie`re et du mate´riau de la couche active. Comme on peut voir dans la figure 4.28b,
ceci conduit a` un de´calage expe´rimental tre`s proche des deux courbes the´oriques dans la
gamme entie`re de tempe´rature, excepte´, bien entendu, dans le re´gime interme´diaire pour
les meˆmes raisons que celles mentionne´es ci-dessus. Par contre, en se concentrant sur les
basses tempe´ratures (figure 4.28a), nous constatons un nouveau phe´nome`ne — physique
7Souvent, les auteurs indiquent plutoˆt ∼ 20% meˆme jusqu’a` quelques % de la FWHM comme erreur
syste´matique [164].
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Fig. 4.28 – De´calage de l’e´mission de la BQ dans la figure 4.8a (a) a` basse tempe´rature
et (b) dans une gamme de tempe´rature plus grande. Nous avons mesure´ les carre´s en
augmentant la tempe´rature, les cercles en la descendant.
cette fois-ci, puisque l’erreur syste´matique y est ne´gligeable : la position spectrale de la
raie a des valeurs diffe´rentes suivant que les mesures sont effectue´es en re´gime de monte´e
de tempe´rature ou de descente. Le de´calage de l’e´mission se fait de manie`re irre´gulie`re
quand on augmente la tempe´rature, tandis que la redescente en tempe´rature aboutit a` une
variation de l’e´nergie d’e´mission en accord parfait avec les courbes the´oriques. Finalement,
bien que nous ayons regagne´ la tempe´rature de de´part (5 K), la raie de luminescence se
trouve de´cale´e de presque 500 µeV, c.-a`-d. de plus du double de sa FWHM (215 µeV).
Nous attribuons ce comportement a` des charges qui se sont pie´ge´es a` proximite´ de la BQ
pendant la descente initiale en tempe´rature, puis de´pie´ge´es par thermoactivation pendant
la monte´e (carre´s), et finalement pie´ge´s a` un autre endroit de l’e´chantillon pendant la
redescente (cercles). Cette explication est aussi sugge´re´e par le fait que la raie unique en
question provient d’un e´chantillon processe´ en me´sas qui se sont ave´re´s plus sensibles aux
effets de charges comme nous avons de´ja` vu dans le paragraphe 3.3.
4.4 Conclusion
Sur nos BQ de se´le´niures et surtout celles de tellurures, nous avons e´tudie´ deux phe´nome`nes
intervenant a` hautes tempe´ratures, l’interaction exciton – phonon et le transfert inter-boˆıte
thermoactive´, qui risquent tous les deux de de´grader les performances d’une BQ unique en
tant qu’e´metteur a` un photon.
L’interaction exciton – phonon devient la principale source de de´phasage et d’e´largisse-
ment des raies si la tempe´rature est augmente´e, pouvant se´rieusement affecter l’e´mission
de photons identiques de meˆme que l’effet Purcell. L’influence des phonons se traduit par
un e´largissement de la ZPL, lie´ a` l’interaction ine´lastique avec des phonons acoustiques
et optiques, ainsi que par l’apparition d’ailes phonon, dues au couplage e´lastique avec les
phonons acoustiques. Un traitement nume´rique des spectres a permis de distinguer ces deux
contributions. Ainsi, nous avons pu mettre en e´vidence une re´duction simultane´e des deux
contributions en passant de structures CdTe/ZnTe a` des structures CdTe/ZnMgTe, ce qui
a e´te´ explique´ par des BQ plus grandes selon l’axe de croissance et plus confinantes dans
le plan de croissance si du Mg est incorpore´ dans les barrie`res.
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L’ame´lioration du confinement dans le plan ne s’est cependant pas ave´re´e suffisante pour
diminuer de beaucoup l’e´chappement de porteurs thermoactive´s a` partir des BQ vers la
couche de mouillage. Ceci peut s’expliquer par le fait que l’incorporation du Mg dans les
barrie`res augmente avant tout le confinement selon l’axe de croissance.
Pour une ame´lioration e´galement plus importante dans le plan, nous avons introduit
des structures CdTe/MgTe/ZnMgTe, dans lesquelles la couche de MgTe est destine´e a`
agir en tant que couche de mouillage avec des e´tats e´lectroniques pousse´s vers les hautes
e´nergies. Le meilleur confinement obtenu s’est traduit par une e´nergie d’activation plus
grande, un re´gime non radiatif apparaissant a` plus haute tempe´rature et une de´croissance
moins prononce´e de l’e´mission quand la tempe´rature est augmente´e. De plus, l’ajustement
du temps de de´clin par un mode`le base´ sur le calcul des probabilite´s d’occupation des e´tats
de BQ a e´galement permis d’extraire un rehaussement des e´tats de´localise´s par rapport a`
l’e´tat fondamental des BQ.
Les hautes tempe´ratures montrent clairement les points forts des BQ de se´le´niures par
rapport a` celles de tellurures. Le meilleur confinement de ces premie`res conduit a` une
meilleure tenue en tempe´rature de l’intensite´ des raies et a` un transfert inter-boˆıte ther-
moactive´ moins important. De plus, a` partir des largeurs de raies uniques mesure´es a` de
tre`s hautes tempe´ratures, nous trouvons que l’e´mission a` un photon a` la tempe´rature am-
biante n’est possible que sur les se´le´niures, en raison d’une e´nergie de liaison du biexciton
suffisamment grande.
Sur les deux syste`mes de mate´riaux, le de´calage de la bande interdite a e´te´ de´termine´
jusqu’a` ∼ 150 K a` partir de raies uniques. Dans les tellurures, ou` les mate´riaux de la
couche active et des barrie`res ont des de´calages tre`s diffe´rents, le de´calage des BQ suit
approximativement celui du mate´riau barrie`re, ce que nous avons explique´ par un parame`tre
de maille des BQ proche de celui des barrie`res.
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5Emission a` un photon
Il est temps de prouver que les BQ que nous venons d’e´tudier a` basses et a` hautes
tempe´ratures sont effectivement des e´metteurs a` un photon dans le sens qu’elles e´mettent
un seul photon a` la fois. Avant d’apporter notre preuve expe´rimentale essayons d’abord de
comprendre ce que nous allons mesurer et de situer les BQ par rapport aux autres candidats
pour l’e´mission a` un photon.
5.1 Rappels the´oriques
La mise en e´vidence que les BQ sont des e´metteurs a` un photon a e´te´ faite avec le
dispositif expe´rimental de type Hanbury Brown & Twiss (HBT) que nous avons pre´sente´
dans le paragraphe 2.2. Le fait que deux photons ne sont jamais e´mis en meˆme temps
rend impossible l’e´ve`nement qu’un de ces photons va dans le premier bras de de´tection au
moment ou` l’autre photon entre dans le second bras. Les signaux START et STOP ne peuvent
donc jamais eˆtre de´clenche´s en meˆme temps. En conse´quence, la fonction de corre´lation
g(2)(s) de´finie par l’expression (2.4) est nulle au temps s = 0 entre les e´ve`nements START
et STOP. En analogie au paragraphe 2.2, nous appelons ce temps ((s)) pour rappeler qu’il
s’agit d’un intervalle de temps, compte´ a` partir du signal START jusqu’au signal STOP, et
non du temps absolu t d’un e´ve`nement quelconque. Nous voulons maintenant nous poser
la question quelle est la forme mathe´matique pour g(2)(s) que nous attendons en the´orie.
Conside´rons une BQ unique et nommons p0, p1, · · · , pN les probabilite´s que la boˆıte
contienne 0, 1, · · · , N excitons, en analogie avec la proce´dure du paragraphe 3.7. La somme
sur toutes les probabilite´s d’occupation vaut toujours 1 selon l’e´quation (3.9). La BQ est
pompe´e en continu, optiquement ou e´lectriquement, avec un taux de peuplement G. Nous
nous plac¸ons dans le cas de faible excitation, de sorte que les probabilite´s p2, · · · , pN soient
quasiment nulles. De plus, nous ne conside´rons que l’exciton radiatif (et pas l’exciton noir)









= +Gp0 − p1
τ
. (5.2)
En inse´rant p0 + p1 = 1 dans (5.2) nous obtenons une e´quation diffe´rentielle uniquement
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Fig. 5.1 –
Fonction de corre´lation du deuxie`me
ordre g(2)(s) en fonction de la puissance
de pompe G avec un temps de vie τ =
















pour p1(t). Afin de faire le lien avec g
(2)(s), nous pouvons interpre´ter un signal START comme
moment ou` nous sommes suˆrs que la BQ vient d’e´mettre un photon et qu’elle ne contient
pas d’excitons. Il s’ensuit la condition limite p1(0) = 0. Apre`s l’e´ve`nement START, nous
attendons le signal STOP et nous mesurons le temps s entre ces deux signaux. En re´pe´tant
cette mesure beaucoup de fois, nous obtenons l’histogramme g(2)(s) qui peut eˆtre interpre´te´
comme probabilite´ de de´tection du STOP a` un temps s apre`s le START. L’e´ve`nement STOP
nous indique qu’un autre photon1 a e´te´ e´mis par la BQ, et que celle-ci contenait un exciton
juste avant l’e´mission. Nous pouvons donc utiliser les signaux STOP comme moniteur pour
le peuplement de la BQ par un exciton et identifier la probabilite´ g(2)(s) de de´tection du
STOP a` la probabilite´ p1(s) que la BQ contienne un exciton a` un temps s apre`s le START (a`











ou` nous retrouvons une formule pour g(2)(s) souvent utilise´e dans la litte´rature [51, 58].
Cette fonction est repre´sente´e dans la figure 5.1 pour plusieurs taux de pompages G. L’his-
togramme re´ellement mesure´ est syme´trique par rapport a` s = 0, un s ne´gatif signifiant
simplement que le STOP a e´te´ de´tecte´ avant le START. g(2)(s) montre donc un ((creux)) a`
s = 0, dont la largeur de´pend du taux de pompage G ainsi que de la dure´e de vie τ ex-
citonique. Comme il a e´te´ illustre´ aussi par le passe´ [57], le creux est d’autant plus mince
que la puissance de pompe G est forte. Un temps de vie τ court, comme il est attendu
pour les BQ II-VI, amincit e´galement le creux, ce qui nous a conduit a` employer des PM
pour pouvoir encore re´soudre le creux a` g(2)(0) (voir paragraphe 2.2). Le fait que le creux
de´pend de ces deux parame`tres peut eˆtre compris intuitivement de la manie`re suivante :
apre`s un signal START ou` la BQ est vide dans un premier instant, un exciton doit eˆtre cre´e´,
ce qui fait intervenir la pompe, et l’exciton doit se recombiner pour eˆtre de´tecte´ en tant
que STOP, ce qui fait intervenir le temps de vie.
La forme de l’expression (5.3) illustre qu’une expe´rience de corre´lation peut non seule-
ment eˆtre une preuve pour l’e´mission a` un photon, mais aussi une mesure du temps de
vie. La difficulte´ est que le deuxie`me parame`tre G n’est pas force´ment bien accessible
expe´rimentalement. Certes, dans la limite G→ 0, la de´croissance exponentielle dans (5.3)
est directement donne´e par τ , de fac¸on que G n’intervient plus sur la largeur du creux a`
g(2)(0). Cette limite est cependant souvent difficile a` re´aliser dans l’expe´rience puisque la
1mais pas ne´cessairement le photon directement apre`s, en raison de la limite de faible de´tection






















Niveaux d’e´nergie d’une BQ occupe´e de 0 , 1 , · · · , N exci-
tons. Les fle`ches repre´sentent les taux (de pompe G ou de
recombinaison 1/τi) pour le passage d’un niveau a` un autre.
puissance de pompe intervient au carre´ dans le temps d’acquisition2 et que pour obtenir
des temps raisonnables, on doit souvent exciter la BQ assez fortement. Une re´glage optimal
pour avoir directement acce`s a` τ est de se placer avec la pompe juste au de´but du re´gime
de saturation de la BQ. Ce de´but est relativement facile a` de´terminer si l’intensite´ de la
raie excitonique est mesure´e en fonction de la puissance de pompe [43]. En de´but de satu-
ration, la puissance d’excitation est telle que les excitons apporte´s a` la boˆıte par la pompe
compensent exactement les pertes par recombinaison. Il s’ensuit G = 1/τ . A l’aide de la
relation (5.3), nous voyons que de nouveau, la de´croissance exponentielle ne de´pend que de
τ . Elle est par contre deux fois plus rapide, et le creux a` g(2)(0) est deux fois plus mince.
Il faut souligner que la forme (5.3) pour g(2)(s) est seulement valable sous des conditions
de faible excitation, c.-a`-d. quand le nombre moyen d’excitons par boˆıte ne de´passe pas
1 [58]. L’application de l’expression (5.3) a` des densite´s d’excitation plus fortes [57] n’est pas
correcte. Ce dernier cas ne´cessite la prise en conside´ration de complexes multiexcitoniques
plus grands. Ainsi Regelman et al. ont ajuste´ leur spectres d’auto-corre´lation sous forte
excitation avec un mode`le [58] qui repre´sente une ge´ne´ralisation du mode`le avec lequel
nous avons de´duit la relation (5.3), supposant des peuplements de la BQ allant de 0 a`
N excitons (figure 5.2). En prenant les meˆmes notations que ci-dessus, nous e´crivons les
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avec τi, temps de vie du i
e`me multiexciton (τ0 =∞). Par ce mode`le, Regelman et al. ont pu
reproduire une observation expe´rimentale tre`s e´tonnante a` premie`re vue qui illustre le fait
que les spectres d’auto-corre´lation sous forte excitation ne peuvent plus eˆtre de´crits par la
relation (5.3) : lorsque la puissance de pompe est augmente´e, le creux de g(2)(s) se ((bouche)),
donnant l’impression que le de´groupement de photons disparaˆıt. Ensuite, le de´groupement
a meˆme l’air de se transformer en groupement (c.-a`-d. g(2)(s) > 1). Certes, le creux a` g(2)(0)
est en re´alite´ toujours pre´sent, et c’est seulement l’amincissement mentionne´ ci-dessus en
combinaison avec la re´solution temporelle finie du dispositif qui donne l’impression que le
creux se bouche. Ne´anmoins le groupement est re´el et peut eˆtre compris ainsi de manie`re
2avant la saturation de la BQ, bien entendu, c.-a`-d. dans le re´gime ou` l’intensite´ de PL croˆıt line´airement
avec la puissance du laser
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qualitative : si en moyenne la BQ est peuple´e par N excitons, avec N ≫ 1, la probabilite´
qu’un seul exciton (i = 1) (donnant le STOP) soit de´tecte´ est plus grande si un autre exciton
(donnant le START) est de´tecte´ juste avant ou juste apre`s que dans le cas ge´ne´ral (i = N).
Dans ce sens, l’exciton START sert en quelque sorte de sonde pour de´tecter les moments ou`
la BQ n’est exceptionnellement peuple´e que par un exciton.
Au lieu de l’expression (5.3), on peut aussi souvent trouver dans la litte´rature [53, 171]
une fonction de corre´lation de la forme g(2)(s) = 1 − a exp(−s/τm). Une valeur pour a
infe´rieure a` la valeur the´orique de 1 est effectivement souvent trouve´e dans l’expe´rience
signifiant que le creux a` g(2)(0) ne descend pas jusqu’a` 0, ce qui peut avoir plusieurs raisons :
d’une part, la re´solution temporelle des dispositifs est limite´e, surtout en raison du jitter
des de´tecteurs (APD, PM), mais aussi a` cause de la dispersion de la ligne de retard ou de
la re´solution temporelle de la carte de corre´lation elle-meˆme. Tous ces effets font que la
relation (5.3) doit, en toute rigueur, eˆtre convolue´e par la re´ponse du syste`me afin de pouvoir
de´crire l’histogramme de corre´lation mesure´, ce qui implique toujours une valeur a < 1.
D’autre part, la de´tection d’un signal parasitaire, qui ne vient pas de l’e´metteur a` un photon
e´tudie´, fait e´galement monter la valeur a` g(2)(0). Un tel signal peut eˆtre un indice pour un
filtrage optique non ide´al, laissant passer par exemple le signal d’autres e´metteurs ou le
laser diffuse´. Eventuellement, le signal parasitaire est spectralement parfaitement superpose´
avec le signal de l’e´metteur a` un photon. Dans le cas de BQ, des raies multiexcitoniques
d’autres boˆıtes ou la queue de bande de la couche de mouillage sont des sources typiques
pour de tels signaux parasitaires.
Notons a` la fin de ce paragraphe que l’e´mission a` un photon peut eˆtre de´montre´e aussi
avec une excitation pulse´e ou` l’histogramme d’auto-corre´lation a une forme tre`s diffe´rente
de l’e´quation (5.3). Il consiste cette fois-ci en une se´quence de pics qui sont se´pare´s par la
pe´riode de re´pe´tition du laser et dont la largeur de´pend en ge´ne´ral de la re´solution tempo-
relle du syste`me de meˆme que de la dure´e de vie. L’absence du pic central a` s = 0 traduit
l’impossibilite´ que plus d’un photon soit e´mis par impulsion laser. Pour ce faire, il faut, bien
entendu, que d’une part la dure´e de l’impulsion soit tre`s infe´rieure a` la dure´e de vie τ et
que, d’autre part, la pe´riode de re´pe´tition soit tre`s supe´rieur a` τ [53]. Ainsi, on e´vite, respec-
tivement, que deux excitons soient forme´s pendant la meˆme impulsion et que l’e´metteur ne
soit pas encore vide´ au moment de la prochaine impulsion. Malgre´ ces pre´cautions, il existe
certains processus qui peuvent entraˆıner une e´mission de plus d’un photon par impulsion :
dans le cas ou` les me´canismes d’alimentation de l’e´metteur avec des excitons sont du meˆme
ordre de grandeur que la dure´e de vie, la BQ peut eˆtre repeuple´e par un deuxie`me exciton
apre`s la recombinaison du premier ; dans le cas de BQ, ces excitons pourraient venir de la
couche de mouillage ou de BQ plus hautes en e´nergie (voir paragraphes 3.7 et 4.2.3). Le
photorecyclage, c.-a`-d. la recombinaison d’excitons (ge´ne´re´s par l’impulsion laser) dans des
e´tats plus hauts en e´nergie que l’e´tat de la BQ, donnant des photons qui sont re´absorbe´s
par la BQ, peut e´galement produire des excitons ((retarde´s)) dans la boˆıte. Tous ces effets
peuvent, bien entendu, eˆtre e´vite´s par une excitation re´sonnante.
5.2 Quelques re´sultats expe´rimentaux pre´ce´dents
Par le passe´, l’e´mission a` un photon a e´te´ de´montre´e sur de nombreux objets uniques dont
les plus connus sont rassemble´s dans le tableau 5.1 avec leurs avantages et inconve´nients
respectifs. Parmi eux, les mole´cules [116] et les nanocristaux (souvent a` base de CdSe [51],
justement) sont les premiers a` avoir e´te´ e´tudie´s, mais pre´sentent de se´rieux de´savantages si
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Mole´cules Nanocristaux Centres colore´s BQ
Temp. de fonctionnement ambiante ambiante ambiante basse
Blanchissement oui oui non non
Clignotement non oui non non
Largeur spectrale fine fine large fine
Tab. 5.1 – Emetteurs a` un photon : avantages et de´savantages.
l’on recherche un e´metteur qui soit fiable et durable. Selon le tableau 5.1, les centres colore´s
NV (nitrogen vacancy) dans du diamant [172] peuvent certes reme´dier a` ce proble`me, mais
pre´sentent une largeur spectrale importante. De plus, avec le signal du centre colore´ lui-
meˆme, on de´tecte aussi un fond relativement important. Si le passage d’un cristal volumique
de diamant a` un nanocristal a permis de re´duire ce fond [173, 174], il a provoque´ aussi un
rallongement du temps de vie, avec toutes les conse´quences ne´gatives expose´es dans le
paragraphe 1.2. Des atomes d’azote, en tant qu’accepteurs dans un puits quantique de
ZnSe pouvant lier des excitons, sont un autre exemple pour des impurete´s agissant comme
e´metteurs a` un photon [171]. Cette dernie`re approche a l’avantage que l’e´nergie d’e´mission
des accepteurs est bien connu et reproductible a` 1 meV pre`s, ce qui facilite leur inte´gration
dans des cavite´s dont les parame`tres doivent toujours eˆtre adapte´s a` la longueur d’onde de
l’e´metteur particulier.
Si les BQ auto-assemble´es ont une dispersion spectrale beaucoup plus grande que les
accepteurs d’azote, il ressort du tableau 5.1 qu’elles sont des candidates tre`s inte´ressantes
pour l’e´mission a` un photon. Seule la tempe´rature limite de fonctionnement relativement
basse, surtout des semiconducteurs III-V, est un inconve´nient, auquel on peut reme´dier en
passant a` des semiconducteurs II-VI qui ont une se´paration X – XX plus grande. Pour les
BQ CdSe/ZnSe, le paragraphe 4.3.2 a sugge´re´ que l’e´mission a` un photon devrait eˆtre pos-
sible jusqu’a` la tempe´rature ambiante. Cependant il ne faut pas perdre de vu que l’e´mission
d’une BQ unique n’est plus ((fine)) a` temperature e´leve´e. Outre que les points conside´re´s
dans le tableau 5.1, l’atout particulier des BQ est le fait qu’elles peuvent eˆtre inte´gre´es
dans toutes sortes de dispositifs re´alisables avec la technologie des semiconducteurs. Pour
l’e´mission a` un photon, leur inte´gration dans une jonction pn (pour re´aliser un pompage
e´lectrique) ou dans des microcavite´s (voir ci-dessous) est particulie`rement inte´ressante.
Le syste`me de BQ le plus e´tudie´ dans des expe´riences de corre´lation de photon est
InAs/GaAs. De nombreuses expe´riences d’auto-corre´lation avec une excitation continue
[53, 54, 57, 58] ou pulse´e [53, 54, 120] de´montrent bien l’e´mission a` un photon. L’inte´reˆt
particulier du dernier cas re´side dans le fait que l’on peut controˆler pre´cise´ment les moments
ou` les photons uniques sont e´mis, puisque ces moments sont impose´s par les impulsions du
laser. Pour un e´metteur a` un photon efficace, on souhaite que chaque impulsion produise
un photon unique. Pour se placer dans une telle situation, il faut exciter la BQ de manie`re
a` la peupler avec plus d’un exciton par impulsion en moyenne et donc a` saturer largement
la transition excitonique [52]. De plus, il faut que l’efficacite´ de la BQ soit proche de 1
(ce qui est ge´ne´ralement le cas). Mais pour que le photon unique produit par la boˆıte
puisse eˆtre utile, il faut encore qu’il sorte de l’e´chantillon, ce qui est proble´matique dans les
semiconducteurs, dans lesquels la re´flection totale interne joue un grand roˆle en raison de
l’indice optique e´leve´. Nous avons vu dans le paragraphe 2.5 que la microscopie a` immersion
peut agrandir l’angle solide de sortie des photons, ce qui est une approche qui a e´te´ en
effet souvent employe´e par le passe´, soit avec de l’huile [172–174], soit avec des lentilles a`
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Fig. 5.3 –
Histogramme de corre´lation croise´e exci-
ton – biexciton sur une BQ InAs/GaAs
excite´e par un laser impulsionnel.
D’apre`s la re´fe´rence [56].
immersion solide (SIL) [53, 54]. Des miroirs en surface arrie`re [54, 175] peuvent e´galement
contribuer a` une meilleure collection. Toutes ces approches ne permettent cependant pas
de s’approcher conside´rablement de la situation ide´ale dans laquelle 100% des photons
puissent sortir de l’e´metteur. C’est a` ce niveau qu’il devient inte´ressant d’inte´grer les BQ
dans des microcavite´s, dans lesquelles ils peuvent profiter de l’effet Purcell, avec tous les
avantages expose´s dans le paragraphe 1.2 que cela implique. Puisque la technologie est la
plus muˆre sur les semiconducteurs III-V, uniquement des BQ InAs/GaAs ont e´te´, jusqu’ici,
inte´gre´es dans des cavite´s, soit dans des microdisques [52], soit dans des micropiliers avec
deux miroirs de Bragg [41,176]. Par rapport aux microdisques, ces derniers ont l’avantage
que l’e´mission est directive et qu’elle peut eˆtre facilement couple´e a` une fibre optique ou
dirige´e vers un de´tecteur. Ainsi, Pelton et al. ont de´montre´ que 40% des photons peuvent
sortir d’un micropilier en re´gime de saturation [176].
En dehors du syste`me InAs/GaAs, on ne trouve que peu d’e´tudes de corre´lation de pho-
tons sur des BQ semiconductrices. Des expe´riences sous excitation continue ou pulse´e ont
e´te´ ne´anmoins re´alise´es sur des BQ InP/GaInP [175], qui ont l’avantage que leur lumines-
cence se situe au maximum de l’efficacite´ de de´tection de de´tecteurs a` un photon a` base de
silicium. Ce nouveau syste`me de boˆıtes n’a cependant pas pu lever la grande limitation du
syste`me plus connu InAs/GaAs, a` savoir l’impossibilite´ d’e´mission a` un photon a` hautes
tempe´ratures. Si des expe´riences de corre´lation a` 30 K sur InAs/GaAs [54] ou a` 50 K sur
InP/GaInP [175] ont sugge´re´ un fonctionnement possible jusqu’a` la tempe´rature d’azote
liquide (77 K), on reste encore loin de la tempe´rature ambiante. Ceci a motive´ Sebald et
al. a` utiliser des BQ CdSe/ZnSe pour de´montrer l’e´mission a` un photon jusqu’a` 200 K sous
excitation pulse´e [59]. La valeur de g(2)(0) a` 200 K e´tait cependant relativement importante,
en raison de la contribution d’autres BQ a` l’e´mission de la BQ e´tudie´e. Il faut souligner que
le signal d’autres BQ, contrairement a` celui du biexciton, ne repre´sente pas une limitation
fondamentale, puisqu’il peut eˆtre diminue´ si l’on re´duit le nombre de BQ de´tecte´es.
Des expe´riences de corre´lation croise´e ont e´te´ e´galement re´alise´es sur des BQ InAs/GaAs
sous excitation pulse´e [56] ou continue [56,121] de meˆme que sur des BQ CdSe/ZnSe sous
excitation pulse´e uniquement [122]. Par la suite l’histogramme de corre´lation croise´e entre
une raie i et une raie j est note´ g
(2)
i,j (s). L’inte´reˆt des corre´lations croise´es est l’identification
de cascades radiatives qui se traduisent par une asyme´trie de g
(2)
i,j (s) par rapport a` s = 0.
L’exemple le plus e´tudie´ est la cascade biexciton – exciton [56,121]. Nous voulons expliquer
l’asyme´trie dans le cas d’excitation pulse´e (figure 5.3). L’histogramme g
(2)
X,XX(s) montre une
se´quence de pics qui sont espace´s de la pe´riode de re´pe´tition du laser, en analogie avec
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Fig. 5.4 –
Dispositif expe´rimental utilise´ pour
de´montrer l’indiscernabilite´ des photons.
D’apre`s la re´fe´rence [113].
un histogramme d’auto-corre´lation sous excitation pulse´e. Contrairement a` ce dernier, un
pic central a` s = 0 apparaˆıt dans g
(2)
X,XX(s). Il correspond en fait a` des e´ve`nements ou`
le biexciton et l’exciton de´tecte´s proviennent de la meˆme impulsion laser. Le pic central
n’est pas situe´ de manie`re syme´trique par rapport a` s = 0, mais se trouve entie`rement a`
s > 0, puisque l’exciton est toujours de´tecte´ apre`s le biexciton. Le fait que le pic central
est nul a` s < 0 traduit l’impossibilite´ que la BQ e´mette deux paires de photon pendant la
meˆme impulsion laser. L’asyme´trie du pic central se retrouve aussi sur les autres pics de la
figure 5.3. Avec une excitation continue, Kiraz et al. ont e´galement re´alise´ une expe´rience
de corre´lation croise´e sur un trion et un exciton, afin de pouvoir identifier le trion [121].
Du fait que ces deux e´missions ne constituent pas une cascade radiative, un groupement
de photons est absent. Un de´groupement a` s = 0 est cependant observe´, puisqu’une BQ
ne peut pas eˆtre a` la fois charge´e et neutre. L’identification du trion e´tait alors possible
en raison de l’asyme´trie trouve´ sur la courbe expe´rimentale g
(2)
X,X−
(s). En effet, la de´tection
d’un exciton apre`s celle d’un trion est plus rapidement possible que la de´tection d’un trion
apre`s celle d’un exciton, puisque dans le premier cas, seule une charge e´le´mentaire (un trou)
doit transfe´rer dans la boˆıte apre`s la premie`re de´tection, tandis que le second cas ne´cessite
le transfert de trois charges.
L’indiscernabilite´ de photons e´mis par une BQ en tant que source a` photons uniques
n’a e´te´ de´montre´e, pour l’instant, que par un seul groupe [113]. Pour ce faire, un photon
a e´te´ retarde´ dans un bras d’un interfe´rome`tre de type Michelson afin de le faire interfe´rer
avec le prochain photon e´mis au niveau d’une lame 50/50 que les deux photons rejoignent
par ses deux faces oppose´es (figure 5.4). Si les deux photons sont identiques, ils doivent
tous les deux partir dans la meˆme direction, de´clenchant soit un signal START, soit un
signal STOP, dans les deux bras correspondants d’une de´tection de type HBT. Du fait que
les signaux START et STOP ne sont jamais de´clenche´s en meˆme temps, une valeur proche
de ze´ro a e´te´ trouve´e a` s = 0 dans l’histogramme de corre´lation. Le fait que cette valeur
n’e´tait tout de meˆme pas nulle a e´te´ explique´ par le temps de relaxation fini des porteurs
vers l’e´tat fondamental (malgre´ l’excitation re´sonnante sur un e´tat excite´ de la boˆıte) et
e´ventuellement par une de´cohe´rence induite par des phonons ou des fluctuations de charges
a` proximite´ de la BQ.
La ge´ne´ration de paires de photons intrique´s par une BQ unique n’a pas encore pu eˆtre
de´montre´e jusqu’ici. Benson et al. ont ne´anmoins propose´ un dessin pour un e´metteur a`
deux photons intrique´s, base´ sur une BQ unique de InAs inte´gre´e dans une jonction pin de
GaAs [102]. Les niveaux de dopages sont choisis de fac¸on a` pouvoir faire transfe´rer par effet
tunnel deux e´lectrons dans la boˆıte a` une certaine tension Ve, puis deux trous a` une tension
plus e´leve´e Vh. Ceci aboutit a` la formation du biexciton, produisant sur demande exacte-
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Fig. 5.5 –
Spectre de PL de la BQ e´tudie´e en
corre´lation de photons (a) a` basse excita-
tion (arbitrairement nomme´e P0) et (b) a`
forte excitation (160 P0). Les raies X et
XX sont respectivement attribue´es a` l’ex-











































ment deux photons par cycle Ve – Vh. Du fait que les deux excitons formant le biexciton ont
des spins oppose´s, les polarisations des deux photons sont e´galement oppose´es (σ+ et σ−),
pourvu que la BQ soit syme´trique. Puisque l’on ne peut pas pre´dire la se´quence de polarisa-
tion des photons e´mis, il s’agit alors d’un e´tat intrique´ |ψ〉 = 1/√2(|σ+〉1|σ−〉2+|σ−〉1|σ+〉2),
ou` les indices 1 et 2 font respectivement re´fe´rence au premier et au second photon. Inspire´
de cette proposition, il y a eu plusieurs tentatives expe´rimentales pour de´montrer l’intri-
cation entre les e´missions excitonique et biexcitonique : soit par de la corre´lation croise´e
sur l’exciton et le biexciton [121], soit par de l’auto-corre´lation sur les raies de l’exciton
et du biexciton de´tecte´es ensemble, avec une puissance d’excitation telle que les deux raies
aient la meˆme intensite´ inte´gre´e [54]. Dans ces deux approches, on n’a pas pu consta-
ter une corre´lation prononce´e en polarisation, ce qui peut e´ventuellement s’expliquer par
une de´cohe´rence de spins [102, 121] ou un de´phasage induit par les phonons [54]. Il faut
souligner que dans le cas d’une BQ asyme´trique, les polarisations (line´aires) de l’exciton
et du biexciton sont au contraire corre´le´es (voir paragraphe 3.5), comme il a e´te´ montre´
expe´rimentalement par des expe´riences de corre´lation croise´e exciton – biexciton en fonc-
tion de la polarisation, sous excitation pulse´e [122]. La` aussi, la corre´lation en polarisation
n’e´tait pas parfaite, en raison des me´canismes mentionne´s ci-dessus.
5.3 Identification des raies
Avant de re´aliser des mesures de corre´lation avec le dispositif HBT de la figure 2.4 en
utilisant les PM, nous nous sommes servis des CCD du monochromateur pour observer
le spectre de µ-PL afin de choisir une BQ qui soit bien approprie´e a` nos besoin. Pour
minimiser le signal parasitaire qui ne vient pas de la raie en question nous avons fait
attention a` une grande se´paration spectrale entre les raies et a` un fond continu le plus
petit possible. Puisque ces crite`res e´taient, au de´but de ce travail, mieux re´alise´s sur les
BQ de CdTe/ZnTe, nous avons choisi ce syste`me pour re´aliser les premie`res expe´riences de
corre´lation, qui seront pre´sente´es dans ce travail ; des e´tudes analogues sur les se´le´niures
ont e´te´ faites par la suite dans le cadre de la the`se de C. Couteau.
Ensuite, la BQ choisie devait clairement montrer la raie du biexciton XX a` de fortes
densite´s d’excitation pour pouvoir faire, en plus de l’auto-corre´lation sur la raie excitonique
















Intensite´ inte´gre´e des raies X et XX de
la figure 5.5 en fonction de la puissance
d’excitation.





















Histogramme de corre´lation croise´e entre
le laser et les raies X et XX de la
figure 5.5, mesure´ avec le dispositif
expe´rimental de la figure 2.4 en utilisant
un laser TiSa impulsionnel. Les deux
raies montrent un de´clin biexponentiel
avec les constantes de temps indique´es.
X, la corre´lation croise´e X – XX. Finalement, nous avons duˆ prendre en compte le fait que
l’efficacite´ de nos PM de´croˆıt fortement a` partir de ∼ 570 nm, ce qui rendait la plupart des
BQ CdTe/ZnTe inutilisables, leur e´mission e´tant centre´e vers 600 nm. Ne´anmoins, sur le
coˆte´ des hautes e´nergies, quelques BQ re´pondant a` tous ces crite`res ont pu eˆtre identifie´es.
La figure 5.5 en montre un exemple. A faible puissance d’excitation, seule la raie nomme´e X
apparaˆıt dans le spectre. Quand on excite plus fortement, plusieurs nouvelles raies e´mergent,
dont une e´tiquete´e XX a` 13 meV = 3.1 nm plus bas en e´nergie que la raie X. A partir de
cette se´paration e´nerge´tique nous attribuons respectivement les raies X et XX a` l’exciton
et au biexciton.
Afin de ve´rifier cette hypothe`se nous avons mesure´ l’intensite´ inte´gre´e des raies X et XX
en fonction de la puissance d’excitation. Comme on peut constater a` l’aide de la figure 5.63,
nous trouvons, pour une excitation pas trop forte, une croissance line´aire pour la raie X et
quadratique pour la raie XX, confirmant notre attribution (voir aussi le paragraphe 3.5) ;
aux excitations les plus fortes, un de´but de saturation est observe´ sur les deux raies. De
plus, toujours avec le dispositif de la figure 2.4, nous avons mesure´ le temps de de´clin sur
ces deux raies, qui est repre´sente´ dans la figure 5.7. La valeur de τ1 = 251 ps pour la raie
X est typiquement attendue pour une raie excitonique dans CdTe/ZnTe [88]. Ensuite, le
temps de de´clin plus petit de τ2 = 185 ps trouve´ sur la raie XX est un indice supple´mentaire
pour une transition biexcitonique. Notons que nous trouvons un rapport de 0.7 entre τ2 et
3L’e´talonnage de la puissance d’excitation en unite´s de 1/τ1 est fait ci-dessous.
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Fig. 5.8 – Histogramme d’auto-corre´lation sur la raie X de la figure 5.5. L’axe de gauche
donne la fonction d’auto-corre´lation g(2)(s) et l’axe de droite le nombre non normalise´ de
co¨ıncidences. La courbe repre´sente l’histogramme attendu par le mode`le a` N excitons [58],
ou` nous avons pris en compte la re´solution temporelle du dispositif.
τ1 qui est tre`s similaire a` des re´sultats expe´rimentaux dans la litte´rature [97, 130] obtenus
sur diffe´rents syste`mes de BQ.
Dans la figure 5.7 nous constatons aussi que le de´clin se fait, en fait, de manie`re biexpo-
nentielle puisqu’une composante longue dure´e est observe´e sur les deux raies. Cette dernie`re
est probablement la signature de la pre´sence de l’exciton noir [97]. Des mesures du de´clin
en fonction de la tempe´rature pourraient e´claircir ce point, parce que la composante longue
dure´e devrait diminuer si l’on augmente la tempe´rature [177]. Nous reviendrons sur l’exciton
noir dans les prochains paragraphes.
5.4 Auto-corre´lation
La figure 5.8 montre une mesure d’auto-corre´lation sur la raie excitonique de la figure
5.5. Pour ces mesures nous avons calibre´ la puissance d’excitation en unite´s de 1/τ1, ou`
τ1 est toujours le temps de vie de l’exciton comme dans les e´quations (5.4). Ceci a e´te´
fait [178] par comparaison de courbes de saturation (du type de la figure 5.6) avec des





+G+ τ2G2 + τ2τ3G3
(5.5)
Nous obtenons cette courbe en re´solvant les e´quations (5.4) dans le cas stationnaire (dpi/dt =
0) avec jusqu’a` N = 3 excitons dans la boˆıte et en utilisant
∑3
i=0 pi = 1. Dans l’e´quation
(5.5) les temps de de´clin τ1 et τ2 sont connus par la mesure du paragraphe pre´ce´dent,
et le temps de de´clin du triexciton τ3 qui n’est pas tre`s critique a e´te´ extrait de mesures
pre´ce´dentes [88] de l’intensite´ de raies en fonction de la puissance d’excitation. Ainsi l’auto-
corre´lation dans la figure 5.8 a e´te´ mesure´e avec un taux de pompage de G = 0.65/τ1, c.-a`-d.
65% de la saturation.
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Par ailleurs, chaque point expe´rimental de l’histogramme correspond au nombre de
co¨ıncidences compte´es dans une feneˆtre temporelle (un canal) d’une certaine largeur ∆s.
Nous avons choisi une valeur de ∆s = 49 ps, qui est tre`s infe´rieure a` la re´solution tem-
porelle (140 ps) du dispositif et aux temps caracte´ristiques a` mesurer. Pendant le temps
d’inte´gration total de T = 12600 s, les taux de comptage dans les deux bras de de´tection
START et STOP e´taient typiquement de nstart = 10000 coups par seconde (cps) et nstop = 7000
cps. Puisque le taux de co¨ıncidences (en cps) dans un canal de largeur ∆s est donne´ par
nstartnstop∆s, le nombre total nc de co¨ıncidences (sans dimension) dans un tel canal s’e´crit :
nc = Tnstartnstop∆s (5.6)
Les donne´es expe´rimentales brutes (axe de droite) doivent donc eˆtre normalise´es par la
valeur (5.6) pour acce´der a` la fonction d’auto-corre´lation g(2)(s) (axe de gauche). D’autre
part, nous avons pris en compte le signal de fond qui e´tait de 10% environ pour chaque
bras (ndstart = 1000 cps et n
d
stop = 800 cps). Il a e´te´ obtenu dans une re´gion spectrale pre`s
de la raie X ou` il n’y a pas de raies de BQ. La correction a` faire sur g(2)(s) en pre´sence








ou` ρ est le rapport signal sur bruit et g
(2)
c (s) et g
(2)
nc (s) repre´sentent respectivement les
donne´es corrige´es et non corrige´es par rapport au fond. Le de´groupement de photons, qui
apparaˆıt dans la figure 5.8 en tant que re´duction du taux de comptage autour de s = 0,
traduit le fait que notre BQ est bien un e´metteur a` un photon.
Nous avons e´galement calcule´ la pre´diction pour g(2)(s) par le mode`le a` N excitons
(5.4) (avec N = 3), en prenant pour les temps de de´clin τi les meˆmes valeurs que pour
l’e´talonnage de la puissance d’excitation (voir ci-dessus). La figure 5.8 montre la pre´diction
du mode`le, apre`s l’avoir convolue´e par une Gaussienne d’une FWHM de 140 ps pour prendre
en compte la re´solution temporelle de notre dispositif. Si la valeur de g(2)(0) a pu eˆtre
reproduite, on doit constater qu’il y a une diffe´rence d’un facteur de 4 entre la FWHM
de la courbe expe´rimentale et celle pre´vue par le mode`le. Cette diffe´rence a e´te´ observe´e
sur plusieurs autres BQ du meˆme e´chantillon et peut eˆtre donc conside´re´e comme un
re´sultat ((typique)). Il est inte´ressant de noter qu’une divergence analogue entre the´orie et
expe´rience a de´ja` e´te´ trouve´e par le passe´ sur les semiconducteurs III-V [179]. Puisqu’une
FWHM expe´rimentale plus longue sugge`re l’influence d’une constante de temps plus longue,
la pre´sence de l’exciton noir en serait e´ventuellement une explication possible. La mesure
directe du de´clin de l’exciton avec sa forme biexponentielle dans le paragraphe pre´ce´dent
parle aussi en faveur de cette hypothe`se, de meˆme que le re´sultat de corre´lation croise´e que
nous allons voir dans la suite.
5.5 Corre´lation croise´e
Pour mesurer la corre´lation croise´e entre les raies X et XX de la figure 5.5 nous avons
re´gle´ l’un des monochromateurs sur l’exciton et l’autre sur le biexciton correspondant. Le
re´sultat est repre´sente´ dans la figure 5.9. La puissance de pompe e´tait de G = 0.204/τ1,
les taux de comptage typiques de nstart = 4800 cps sur le biexciton et nstop = 7600 cps
sur l’exciton. Pour obtenir la fonction de corre´lation croise´e g
(2)
X,XX(s) (axe de gauche), nous
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Fig. 5.9 – Histogramme de corre´lation croise´e sur les raies X (signal STOP) et XX (signal
START) de la figure 5.5. L’axe de gauche donne la fonction de corre´lation g
(2)
X,XX(s) et l’axe de
droite le nombre non normalise´ de co¨ıncidences. La courbe repre´sente l’histogramme attendu
par le mode`le a` N excitons [58], ou` nous avons pris en compte la re´solution temporelle du
dispositif.
avons de nouveau normalise´ le nombre de co¨ıncidences (axe de droite) par la valeur (5.6)
en conside´rant la largeur des canaux de ∆s = 49 ps et le temps d’inte´gration choisi de
T = 9720 s. Puis, g
(2)
X,XX(s) a e´te´ corrige´ par rapport au signal de fond a` nouveau de l’ordre
de 10% (ndstart = 400 cps et n
d
stop = 600 cps). Notre re´sultat expe´rimental fait clairement
apparaˆıtre le groupement de photons qui est attendu pour s > 0 [56] ; il traduit la forte
probabilite´ de de´tecter l’exciton directement apre`s le biexciton. Pour s < 0 cependant, on
attend un effet de de´groupement, car apre`s la de´tection de l’exciton, la BQ est vide et met
du temps avant d’eˆtre repeuple´e par deux excitons formant le biexciton. Ce de´groupement
apparaˆıt moins clairement dans notre re´sultat expe´rimental.
La courbe the´orique dans la figure 5.9 est a` nouveau le re´sultat pre´dit par le mode`le (5.4)
si l’on conside`re jusqu’a` N = 4 excitons dans la BQ. Pour cette courbe nous avons pris les
meˆmes temps de de´clin τi que dans le paragraphe pre´ce´dent. Maintenant nous observons,
contrairement a` la mesure d’auto-corre´lation de la figure 5.8, que la courbe the´orique de´crit
bien le re´sultat expe´rimental, en particulier la de´croissance du groupement de photons a`
s > 0. La divergence d’un facteur 4 entre les constantes de temps de la courbe the´orique
et l’histogramme expe´rimental, observe´e dans le paragraphe pre´ce´dent, n’est, en effet, plus
pre´sente. Ceci sugge`re fortement l’influence de l’exciton noir qui serait responsable du
mauvais accord entre mode`le et expe´rience dans la figure 5.8. En effet, la recombinaison du
biexciton de´clenchant le START dans la mesure de corre´lation croise´e ne fait pas intervenir
d’e´tats noir. Le biexciton lui-meˆme en tant qu’e´tat initial est brillant, et sa recombinaison
conduit toujours a` un exciton brillant en tant qu’e´tat final.
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5.6 Conclusion
En collaboration avec C. Couteau, nous avons conc¸u un dispositif expe´rimental de
corre´lation avec une re´solution temporelle de 140 ps, qui est la meilleure valeur rapporte´e
jusqu’ici. Elle a e´te´ obtenue graˆce a` l’emploi de PM au lieu d’APD pour la de´tection
de l’e´mission. Ce dispositif nous a permis de re´aliser les toutes premie`res expe´riences de
corre´lation avec une excitation continue sur des BQ II-VI e´pitaxie´es qui sont caracte´rise´es
par un temps de vie court de l’ordre de 250 ps. De plus, une ame´lioration importante de
l’efficacite´ de collection par un facteur 3 a` 4, que nous avons obtenue graˆce a` l’utilisation
de SIL en zircone, s’est ave´re´e indispensable pour la re´alisation de nos expe´riences avec des
temps d’acquisition raisonnables.
L’histogramme d’auto-corre´lation obtenu sur la transition excitonique d’une BQ unique
CdTe/ZnTe montre du de´groupement de photons a` l’origine, ce qui est une preuve incon-
testable de l’e´mission de photons uniques. La valeur non nulle a` l’origine est compatible
avec la re´solution finie de notre dispositif de meˆme que les signaux parasitaires qui ont
e´te´ mesure´s inde´pendamment. Par contre, le temps de de´clin que l’on peut extraire de la
largeur du creux a` l’origine est tre`s supe´rieure au temps de de´clin mesure´ directement sur
la meˆme raie par une expe´rience inde´pendante de corre´lation croise´e laser – PL excitonique.
Nous attribuons cette divergence, de´ja` observe´e auparavant sur les BQ III-V, a` l’influence
de l’exciton noir.
Cette hypothe`se est confirme´e par le de´clin biexponentiel de l’exciton qui apparaˆıt dans
notre mesure directe du de´clin, de meˆme que par l’absence d’une quelconque divergence
de temps de de´clin dans les mesures de corre´lation croise´e exciton – biexciton effectue´e sur
la meˆme boˆıte. Le bon accord des temps de de´clin dans ce cas s’explique par le fait que
pour la transition biexcitonique, ni l’e´tat initial (le biexciton), ni l’e´tat final (l’exciton) ne
peuvent eˆtre noirs.
Par ailleurs, la forme asyme´trique de l’histogramme de corre´lation croise´e confirme bien
notre attribution des deux raies de´tecte´es a` l’exciton et au biexciton, que nous avons faite
auparavant par des mesures de l’intensite´ des raies en fonction de la puissance d’excitation
et par les mesures directes du de´clin de la luminescence.
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Conclusion ge´ne´rale
Nous avons re´alise´ des dispositifs expe´rimentaux de spectroscopie spatialement re´solue
avec une excitation locale d’environ 1.5 µm. Un montage de micro-photoluminescence et
un dispositif de corre´lation de photons avec une de´tection Hanbury Brown and Twiss ont
e´te´ mis en place. Ce dernier est caracte´rise´ par une re´solution temporelle de 140 ps, qui est
la meilleure valeur rapporte´e jusqu’a` pre´sent.
Ces outils ont permis d’e´valuer la possibilite´ d’utiliser des boˆıtes quantiques (BQ)
uniques auto-assemble´es comme e´metteurs a` un photon ope´rationnels a` haute tempe´rature
avec un taux d’e´mission renforce´ par l’effet Purcell. Deux syste`mes de BQ re´cemment in-
troduits dans notre laboratoire, CdTe/(MgTe)/ZnMgTe et CdSe/ZnSe, ont e´te´ compare´s
entre eux.
Pour des tempe´ratures en dessous de celle d’azote liquide, la condition d’observation de
l’effet Purcell est assure´e par le fait que les e´largissements et de´doublements de raies sont
petits par rapport aux largeurs de modes (9 meV) qui ont e´te´ obtenues dans des microcavite´s
avec des miroirs die´lectriques. Le de´doublement des raies excitoniques est duˆ a` l’asyme´trie
des BQ et apparaˆıt surtout dans les tellurures, moins dans les se´le´niures, probablement
parce que la plupart des raies dans ces derniers sont des trions. L’e´largissement, quant a`
lui, provient de fluctuations de charges au voisinage des boˆıtes a` des e´chelles de temps tre`s
diffe´rentes (≪ 1 s a` ≫ 1 min). A des tempe´ratures finies s’ajoute l’interaction exciton –
phonon qui devient la contribution pre´dominante a` l’e´largissement au-dela` de ∼ 50 K.
Dans nos e´chantillons, l’e´mission de photons uniques en elle-meˆme est garantie par la
possibilite´ d’obtenir des raies bien isole´es sans e´mission parasite superpose´e spectralement,
avec des re´solutions spatiales re´alisables (∼ 100 nm). Pour que des photons ge´ne´re´s ((sur
demande)) par une excitation pulse´e soient toujours uniques, une re´duction des me´canismes
de transfert inter-boˆıte serait souhaitable. En raison d’une densite´ de BQ ge´ne´ralement
forte dans les se´le´niures, le transfert par effet tunnel peut y jouer un roˆle important. Les
tellurures, quant a` eux, sont plus affecte´s par le transfert thermoactive´ a` cause d’un confi-
nement des trous plus faible.
L’apparition tre`s rare de phe´nome`nes de clignotement ou de disparition de raies garantit
en ge´ne´ral un bon rendement et un fonctionnement fiable de l’e´metteur a` un photon. Les
se´le´niures se sont ave´re´s plus susceptibles a` la disparition de raies, probablement en raison
du grand nombre de BQ charge´es.
La comparaison d’e´chantillons masque´s et processe´s en me´sas a montre´ que tous les
phe´nome`nes lie´s a` des charges sont ge´ne´ralement renforce´s dans les me´sas. Il faut en tenir
compte puisque la fabrication de micropiliers implique des e´tapes technologiques compa-
rables a` celles pour la re´alisation des me´sas.
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Dans le cas ou` les photons uniques doivent en plus eˆtre indiscernables, le de´doublement
et surtout l’e´largissement des raies, introduisant un de´phasage entre les photons e´mis,
limitent le nombre de BQ qui se preˆtent a` l’exploitation. Meˆme dans les meilleurs cas et a`
basse tempe´rature, on est face a` des e´largissements de ∼ 150 µeV (avec une excitation non
re´sonnante) provenant de fluctuations spectrales en dessous de la seconde. La ge´ne´ration de
paires de photons intrique´s selon la proposition de Benson et al. [102] devrait eˆtre de´licate
avec nos BQ, en raison des doublets d’asyme´trie fre´quents dans les tellurures et du fort
me´lange entre trous lourds et trous le´gers observe´ sur les se´le´niures.
Dans la gamme des tre`s hautes tempe´ratures, les se´le´niures se sont ave´re´s clairement plus
avantageux. Le meilleur confinement des porteurs dans les boˆıtes conduit, avec un transfert
thermoactive´ plus petit, a` une e´mission qui de´croˆıt moins rapidement lorsqu’on augmente
la tempe´rature. De plus, l’e´nergie de liaison du biexciton plus grande permet l’e´mission
de photons uniques jusqu’a` la tempe´rature ambiante, malgre´ l’e´largissement des raies lie´
aux phonons. Nous avons ne´anmoins trouve´ des pistes pour ame´liorer les performances
des BQ de tellurures a` haute tempe´rature. En passant du syste`me CdTe/ZnTe au syste`me
CdTe/ZnMgTe, nous avons obtenu une re´duction simultane´e de l’interaction ine´lastique et
du couplage e´lastique avec les phonons. Puis, l’introduction de structures (MgTe)/CdTe/
MgTe/ZnMgTe a conduit a` un meilleur confinement dans le plan de la croissance qui se
traduit par une meilleure tenue en tempe´rature de l’intensite´ de l’e´mission et par une e´nergie
d’activation de me´canismes non radiatifs plus grande.
L’e´mission de photons uniques finalement a e´te´ de´montre´e sous excitation continue sur
des BQ de tellurures par la premie`re expe´rience de corre´lation qui a e´te´ jamais faite sur
ces mate´riaux. En comparant les temps de vie de´termine´s soit par l’expe´rience d’auto-
corre´lation, soit par la mesure directe de l’e´mission en fonction du temps, nous trouvons un
de´saccord que nous attribuons a` l’exciton noir. Ceci se justifie car ce de´saccord n’apparaˆıt
pas dans des expe´riences de corre´lation croise´e entre le biexciton et l’exciton.
Perspectives
Plusieurs aspects expe´rimentaux et the´oriques de ce travail peuvent eˆtre approfondis.
L’excitation re´sonnante par exemple devrait diminuer les phe´nome`nes lie´s a` des charges,
notamment la grande largeur spectrale des raies. Ensuite, l’e´tude de la cascade radiative
par des expe´riences re´solues en temps pourrait eˆtre e´tendue a` des complexes multiexcito-
niques. Le choix de raies spectralement plus isole´es devrait alors permettre une comparaison
quantitative avec la the´orie.
En ce qui concerne les mode´lisations, une compre´hension quantitative des ailes phonon
des BQ de se´le´niures serait souhaitable, afin de se´parer proprement le couplage e´lastique
de l’interaction ine´lastique en analogie avec nos travaux sur les tellurures. De plus, la
re´solution de l’e´quation de Schro¨dinger en conside´rant le me´lange entre trous lourds et
trous le´gers devrait permettre de reproduire les intensite´s des quadruplets du trion sous
champ magne´tique en fonction du facteur g du trou.
Pour ame´liorer d’avantage le confinement des porteurs dans les BQ de tellurures, on peut
penser a` augmenter l’interdiffusion par des recuits afin de diminuer l’influence de la couche
de mouillage. Les recuits pourraient e´galement servir a` re´duire le temps de de´clin [180] ainsi
que le de´doublement des raies par une syme´trisation des BQ dans le plan [181].
L’accord des raies avec les modes de cavite´ peut, alternativement a` la variation de la
tempe´rature de l’e´chantillon, se faire e´galement par l’application d’un champ e´lectrique.
Les premiers essais sur nos e´chantillons ont e´choue´s pour l’instant mais ces e´tudes doivent
se poursuivre.
ARelaxation par phonons optiques
Dans cet annexe, nous voulons brie`vement pre´senter des mesures d’excitation de la pho-
toluminescence (PLE pour photoluminescence excitation) re´alise´s dans nos BQ de se´le´niures.
Seuls des ensembles de boˆıtes ont e´te´ e´tudie´s. Ceci nous a permis d’identifier les phonons
optiques et d’e´claircir le phe´nome`ne de de´pendance des spectres de µ-PL a` la longueur
d’onde du laser, que nous avons rencontre´ dans le paragraphe 3.5 dans le contexte du
biexciton.
Le dispositif expe´rimental utilise´ est celui d’un dispositif standard de macro-PL, sauf
que le laser est remplace´ par une lumie`re blanche filtre´e par un monochromateur pour
se´lectionner une longueur d’onde excitatrice particulie`re. Pour toutes les expe´riences nous
avons choisi une FWHM spectrale d’excitation de 4 meV environ. Ensuite, en plus de la
de´tection par une CCD, la de´tection a` une seule longueur d’onde a` l’aide d’un PM est
possible. Si cette de´tection est faite en fonction de l’e´nergie d’excitation, on obtient des
spectres de PLE.
La figure A.1a montre des spectres de PLE pour les trois e´nergies de de´tection indique´es
dans la figure A.1b par des fle`ches. Nous pouvons constater, du coˆte´ des hautes e´nergies,
une marche vers 2.8 eV dont la position e´nerge´tique absolue ne varie pas avec l’e´nergie de
de´tection. Cette marche correspond a` la barrie`re de ZnSe dont la largeur de bande interdite
a` 0 K est 2.825 eV [167]. Ensuite, du coˆte´ des basses e´nergies, nous voyons une marche
qui se de´cale avec l’e´nergie de de´tection, et qui est simplement due a` la de´tection de la
lumie`re excitatrice diffuse´e par la surface de l’e´chantillon. De manie`re plus importante,
nous voyons dans les spectres H et M des oscillations quand l’excitation est proche de
la de´tection. Puisqu’elles se de´placent avec l’e´nergie de de´tection, nous les attribuons a`
des re´pliques de phonon a` partir de l’e´nergie d’excitation. A l’aide du spectre H, nous
de´duisons une e´nergie ~ωLO du phonon LO de 30 meV en bon accord avec des observations
pre´ce´dentes [44]. En comparant les spectres de PLE entre eux, nous constatons aussi qu’en
diminuant l’e´nergie de de´tection (passage du spectre H au spectre B), les oscillations sont de
moins en moins bien visibles. Nous attribuons cette tendance, qui est e´galement bien visible
dans la re´fe´rence [148] sur des BQ CdTe/ZnTe, au fait que de`s que l’excitation se fait dans
les boˆıtes (ou des potentiels localisateurs en ge´ne´ral) et non dans les e´tats parfaitement
de´localise´s de la couche de mouillage ou de la barrie`re, la relaxation des excitons vers
les BQ de´tecte´es se fait surtout par effet tunnel avec l’e´mission de phonons acoustiques
plutoˆt que par e´mission de phonons optiques. Les boˆıtes ne sont alors en quelque sorte plus
alimente´es ((directement)) par le laser, mais par leurs boˆıtes voisines. Puisque l’e´nergie des
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Fig. A.1 – (a) Spectres de PLE sur un ensemble de BQ CdSe/ZnSe (e´chantillon de la
figure 3.24) obtenus aux e´nergies de de´tection qui sont indique´es dans (b) par des fle`ches.
Les spectres sont de´cale´s en direction verticale pour un meilleur aperc¸u. (b) Spectre de PL
avec une excitation a` 400 nm.































Fig. A.2 – Spectres de PL sur l’e´chantillon de la figure A.1 obtenus avec des e´nergies
d’excitation entre les valeurs indique´es (le pas d’un spectre a` l’autre est toujours le meˆme).
phonons acoustiques varie de manie`re continue, la relaxation correspondante ne donne pas
lieu a` des modulations. Ainsi on peut comprendre pourquoi meˆme la premie`re oscillation
disparaˆıt quasiment dans le spectre B : en plac¸ant l’e´nergie d’excitation ~ωLO = 30 meV
plus haut que l’e´nergie de de´tection, nous excitons dans la distribution des boˆıtes. Dans
cette situation ou meˆme pour une e´nergie d’excitation plus haute, la relaxation ((sur les
derniers 30 meV)) avant la de´tection se fait dans les boˆıtes, et ce pre´fe´rentiellement par
e´mission de phonons acoustiques.
La cascade des phonons optiques se voit aussi dans la figure A.2a, qui repre´sente une
succession de spectres de PL ou` l’e´nergie d’excitation varie progressivement. L’attribution
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des oscillations a` des phonons optiques a` partir de l’e´nergie d’excitation est confirme´e par
leur de´calage avec l’e´nergie d’excitation et la bonne se´paration spectrale entre les e´nergies
des maxima des oscillations (indique´s par des droites) et l’e´nergie d’excitation. Le fait que
le flanc des hautes e´nergies est syste´matiquement plus module´ se confirme e´galement. Ceci
peut expliquer pourquoi dans le paragraphe 3.5, nous avons vu varier la forme des spectres
de µ-PL avec la longueur d’onde du laser en observant des boˆıtes a` haute e´nergie.
De manie`re surprenante, le cinquie`me spectre a` partir du haut de la figure A.2a montre
une queue de luminescence a` partir de l’e´nergie d’excitation beaucoup plus grande que
sur les autres spectres. On peut s’apercevoir dans la figure A.2b, ou` le pas entre deux
e´nergies d’excitations voisines a e´te´ re´duit, qu’il ne s’agit pas d’une irre´gularite´, mais d’une
croissance, puis d’une de´croissance re´gulie`re de cette queue. Cette re´sonance de l’e´nergie
d’excitation pourrait e´ventuellement correspondre a` l’exciton dans la couche de mouillage.
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BEffet Purcell dans des micropiliers
Dans cet annexe nous voulons pre´senter des re´sultats pre´liminaires sur des BQ de
se´le´niures mises dans une microcavite´ planaire d’une dimension late´rale de 1.4 µm. Il s’agit
donc d’une structure finale telle que repre´sente´e dans la figure 1, et nous nous attendons
a` ce que les proprie´te´s optiques des boˆıtes soient modifie´es par l’effet Purcell. La figure
B.1 montre des spectres re´solus dans le temps qui ont e´te´ obtenus avec une streak came´ra ;
l’interpre´tation et le traitement de ces images ont de´ja` e´te´ explique´s dans le paragraphe
3.7.
L’ensemble des raies montre des temps de de´clin tre`s infe´rieurs a` la valeur habituelle de
250 ps. De manie`re plus importante, les temps de de´clin varient d’une raie a` une autre. Nous
expliquons donc ces temps courts par l’effet Purcell plutoˆt que par de la recombinaison non
radiative. En effet, cette dernie`re raccourcirait le temps de de´clin de toutes les raies de
fac¸on similaire, tandis que l’effet Purcell peut influer sur le temps de de´clin des raies de
manie`re tre`s diffe´rente (par exemple en fonction de leur accord avec les modes).
En augmentant la puissance, nous voyons que certaines raies, qui sont indique´es par des
traits blancs dans la figure B.1a et qui apparaissent toutes de`s la puissance d’excitation
la plus faible, se de´calent vers des temps plus grands. Nous expliquons ce de´calage par la
cascade radiative a` partir de complexes multiexcitoniques de plus en plus grands (figure
3.33), en analogie avec nos re´sultats similaires du paragraphe 3.7 sur des BQ hors cavite´. Le
retardement du maximum se confirme dans la figure B.2b qui montre des profils temporels
de l’e´mission a` l’e´nergie de la raie E1 : plus la puissance est grande, plus le maximum
est retarde´. Notons que le premier maximum a` t = 0 ps est essentiellement duˆ a` un fond
continu, faussant le comportement de monte´e, moins celui de descente. La pre´sence de
ce fond nous empeˆche de discuter le retardement de l’e´mission des raies de manie`re plus
quantitative.
Plus bas en e´nergie que la raie E1 se trouve la raie E2 (figure B.1b) qui croˆıt plus rapi-
dement avec la puissance et qui montre un temps de de´clin plus court selon la figure B.2a.
Notons que celle-ci a e´te´ obtenue a` partir du spectre a` la plus faible puissance d’excitation
ou` le fond est faible et ou` son influence sur les temps de de´clin est ne´gligeable. Les pro-
prie´te´s des raies E1 et E2 sugge`rent la pre´sence d’une paire exciton – biexciton, ce qui nous
ferait retrouver la relation typique entre les deux temps de de´clin de τ2 = 0.7τ1 souvent
rapporte´e dans la litte´rature [97, 130]. Par contre, cette relation n’est ge´ne´ralement plus
valable pour des BQ situe´es dans une cavite´ car les facteurs de Purcell sont ge´ne´ralement
diffe´rents pour l’exciton et son biexciton correspondant. Ainsi, il est plus raisonnable d’ex-
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Fig. B.1 – Spectres de µ-PL (a) re´solus et (b) inte´gre´s en temps de BQ CdSe/ZnSe place´es
dans une microcavite´ planaire en fonction de la puissance d’excitation P . Mesure faite en



























Fig. B.2 – Intensite´ de PL en fonction du temps (a) des raies E1 et E2 de la figure B.1b
a` la puissance d’excitation P et (b) de la raie E1 pour diffe´rentes puissances d’excitation.
Les courbes dans (b) sont de´cale´es en direction verticale pour un meilleur aperc¸u.
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pliquer les diffe´rentes caracte´ristiques de E2 par rapport a` E1, concernant le temps de
de´clin et l’e´volution de l’intensite´, par un effet Purcell plus grand sur E2 que sur E1. En
tout cas, les positions spectrales de E1 et E2 correspondent a` des e´nergies de modes que
nous attendons pour un micropilier de ∼ 1.4 µm. Le lecteur inte´resse´ a` une discussion plus
approfondie de l’effet Purcell et des modes de cavite´ est renvoye´ a` la the`se de I. C. Robin.
















AFM atomic force microscopy microscopie a` force atomique
ALE atomic layer epitaxy e´pitaxie par jets mole´culaires alterne´s
APD avalanche photodiode photo-diode a` avalenche
BB84 Bennett & Brassard ’84
BQ quantum dot boˆıte quantique
CCD charge couple device
cps counts per second coups par seconde
FWHM full width at half maximum largeur a` mi-hauteur
HBT Hanbury Brown & Twiss
hh heavy hole trou lourd
lh light hole trou le´ger
MBE molecular beam epitaxy e´pitaxie par jets mole´culaires
MC monolayer monocouche
MD misfit dislocation dislocation de de´saccord
MEE migration enhanced epitaxy
NA numerical aperture ouverture nume´rique
NSOM near-field scanning optical microscopy microscopie optique a` champ proche
OIL oil immersion lens lentille a` immersion d’huile
PL photoluminescence photoluminescence
PM photomultiplicator photomultiplicateur
RHEED reflection high energy electon diffraction d’e´lectrons haute-e´nergie
diffraction en incidence rasante
SIL solid immersion lens lentille a` immersion solide
SK Stranski-Krastanow
TEM transmission electron microscopy microscopie e´lectronique en transmission
TiSa titan-sapphire titan-saphir
TRPL time-resolved photoluminescence photoluminescence re´solue en temps
VBO valence band offset de´calage de bandes de valence





• F. Tinjod, B. Gilles, S. Moehl, K. Kheng, and H. Mariette, II-IV quantum dot formation
induced by surface energy change of a strained layer, Appl. Phys. Lett. 82, 4340 (2003).
• F. Tinjod, S. Moehl, K. Kheng, B. Gilles, and H. Mariette, CdTe/Zn1−xMgxTe self-
assembled quantum dots : towards room temperature emission, J. Appl. Phys. 95, 102
(2004).
se´lect. pour Virtual Journal of Nanoscale Science & Technology 8(26), Dec. 29 2003.
• F. Tinjod, S. Moehl, K. Kheng, and H. Mariette, Influence of Mg on the temperature-
dependent optical properties of CdTe quantum dots embedded in Zn0.7Mg0.3Te, Phys.
Stat. Sol. (c) 1, 787 (2004).
• Sebastian Moehl, Frank Tinjod, Kuntheak Kheng, and Henri Mariette, Reduction of
exciton-phonon interaction due to stronger confinement in single quantum dots, Phys.
Rev. B 69, 245318 (2004).
se´lect. pour Virtual Journal of Nanoscale Science & Technology 10(1), July 7 2004.
• C. Couteau, S. Moehl, F. Tinjod, J. M. Ge´rard, K. Kheng, H. Mariette, J. A. Gaj, R.
Romestain, and J. P. Poizat, Correlated photon emission from a single II–VI quantum
dot, Appl. Phys. Lett. 85, 6251 (2004).
se´lect. pour Virtual Journal of Nanoscale Science & Technology 10(26), Dec. 27 2004.
se´lect. pour Virtual Journal of Ultrafast Science 4(1), Jan. 2005.
• C. Couteau, S. Moehl, J. Suffczynski, J. A. Gaj, F. Tinjod, J. M. Ge´rard, K. Kheng,
H. Mariette, R. Romestain, and J. P. Poizat, Photon correlations and cross-correlations
from a single CdTe/ZnTe quantum dot, Acta Physica Polonica A 106, 169 (2004).
• C. Couteau, S. Moehl, F. Tinjod, J. Suffczynski, R. Romestain, J.-C. Vial, J.-M. Ge´rard,
K. Kheng, et J.-P. Poizat, Boˆıtes quantiques II-VI comme sources de photons uniques,
J. Phys. IV France 119, 165 (2004).
• Sebastian Moehl, Laurent Maingault, Kuntheak Kheng, and Henri Mariette, Enhanced
carrier confinement in quantum dots by raising wetting layer state energy, Appl. Phys.
Lett. 87, 033111 (2005).
• I. C. Robin, R. Andre´, A. Balocchi, S. Carayon, S. Moehl, J. M. Ge´rard and L. Ferlazzo,





• C. Couteau, S. Moehl, F. Tinjod, J. Suffczynski, K. Kheng, J. M. Ge´rard, R. Romestain,
J. Ph. Poizat, Single photons with II/VI semiconducting quantum dots, Poster a` la
SSQIP “Solid State Quantum Information Processing conference”, 15/12/03-18/12/03,
Amsterdam.
• C. Couteau, S. Moehl, F. Tinjod, J. Suffczynski, R. Romestain, J. A. Gaj, J. M. Ge´rard,
K. Kheng, J.-P. Poizat, Photon correlations from a single CdTe/ZnTe quantum dot,
Oral a` la “XXXIII International School on the Physics of Semiconducting Compounds”,
28/05/04-04/06/04, Jaszowiec.
• S. Moehl, L. Maingault, K. Kheng, H. Mariette, Engineering the wetting layer states to
reach room temperature emission for CdTe quantum dot structures, Poster a` la ICPS
“27th International Conference on the Physics of Semiconductors”, 26/07/04-30/07/04,
Flagstaff.
• Se´gole`ne Olivier, Laurent Grenouillet, Sebastian Moehl, Kuntheak Kheng, Jean-Michel
Ge´rard, Christophe Couteau, Jean-Philippe Poizat, Aristide Lemaˆıtre, Towards a high
efficiency electrically-injected source of single photons for quantum cryptography, Oral a`
la ECIO “European Conference on Integrated Optics”, 06/04/05-08/04/05, Grenoble.
• I. C. Robin, R. Andre´, A. Balocchi, S. Carayon, S. Moehl, J. M. Ge´rard, Purcell ef-
fect on CdSe/ZnSe quantum dots embedded in pillar microcavities, Oral a` la PLMCN
“5th International Conference on Physics of Light Matter Coupling in Nanostructures”,
08/06/05-11/06/05, Glasgow.
• S. Moehl, L. Maingault, K. Kheng, H. Mariette, CdTe/(MgTe)/ZnMgTe quantum dots
for high-temperature single photon emission, Oral au workshop PMP “Photon mediated
phenomena”, 11/06/05-12/06/05, Autrans.
• S. Moehl, I. C. Robin, Y. Le´ger, R. Andre´, L. Besombes, K. Kheng, Strong heavy-
hole – light-hole mixing in CdZnSe quantum dots, Oral a` la II-VI “12th International
Conference on II-VI Compounds”, 12/09/05-16/09/05, Warsaw.
• R. Andre´, I. C. Robin, A. Balocchi, S. Carayon, S. Moehl, J. M. Ge´rard, Purcell Effect
on CdSe/ZnSe quantum dots in pillar microcavities, Oral a` la II-VI “12th International
Conference on II-VI Compounds”, 12/09/05-16/09/05, Warsaw.
Confe´rences nationales
• S. Moehl, F. Tinjod, K. Kheng, H. Mariette, Influence de Mg sur les proprie´te´s optiques
de boˆıtes quantiques individuelles de CdTe dans des barrie`res Zn1−xMgxTe (0 < x <
30%), Poster a` la JNBQ “Journe´e Nationale Boˆıtes Quantiques”, 26/06/03, Marcoussis.
• S. Moehl, F. Tinjod, K. Kheng, et H. Mariette, Etude du couplage exciton-phonon et
de la fine-structure de boˆıtes quantiques individuelles de CdTe/Zn1−xMgxTe par micro-
photoluminescence, Poster au Congre`s ge´ne´ral de la SFP “Socie´te´ franc¸aise de Physique”,
07/07/03-10/07/03, Lyon.
• C. Couteau, S. Moehl, F. Tinjod, J. Suffczynski, R. Romestain, J. C. Vial, K. Kheng, J. P.
Poizat, Boˆıtes Quantiques II-VI comme sources de photons uniques, Poster au COLOQ8
“COlloque sur les Lasers et l’Optique Quantique”, 03/09/03-05/09/03, Toulouse.
Manifestations scientifiques 161
• L. Maingault, S. Moehl, H. Mariette, K. Kheng, Atteindre la luminescence a` tempe´rature
ambiante des boˆıtes CdTe sur ZnTe, Poster aux “Journe´es de la Matie`re Condense´e” de
la SFP “Socie´te´ Franc¸aise de Physique”, 30/08/04-03/09/04, Nancy.
• Y. R. Nowicki-Bringuier, M. Terrier, S. Moehl, L. Sanchez, L. Di Cioccio, A. Lemaˆıtre,
B. Gayral, J. M. Ge´rard, Re´alisation et e´tude optique de microdisques semiconducteurs
a` boˆıtes quantiques inte´gre´s sur saphir, Poster a` la Re´union du Groupe the´matique n˚ 2
du GDR Ondes, 23/06/05-24/06/05, Marseille.
162 Manifestations scientifiques
Bibliographie
[1] W. J. Schaffer, M. D. Lind, S. P. Kowalczyk, and R. W. Grant. Nucleation and
strain relaxation at the InAs/GaAs(100) heterojunction. J. Vac. Sci. Technol. B 1,
688 (1983).
[2] D. J. Eaglesham and M. Cerullo. Dislocation-free Stranski-Krastanow growth of Ge
on Si(100). Phys. Rev. Lett. 64, 1943 (1990).
[3] I. N. Stranski and L. Krastanow. Zur Theorie der orientierten Ausscheidung von
Ionenkristallen aufeinander . Sitz. Ber. Akad. Wiss. Abt.IIB 146, 797 (1938).
[4] D. Litvinov, A. Rosenauer, D. Gerthsen, and N. N. Ledentsov. Near-field optical
spectroscopy of localized excitons in strained CdSe quantum dots. Phys. Rev. B 54,
R17312 (1996).
[5] S. H. Xin, P. D. Wang, A. Yin, C. Kim, M. Dobrowolska, J. L. Merz, and J. K.
Furdyna. Formation of self-assembling CdSe quantum dots on ZnSe by molecular
beam epitaxy . Appl. Phys. Lett. 69, 3884 (1996).
[6] H.-C. Ko, D.-C. Park, Y. Kawakami, S. Fujita, and S. Fujita. Self-organized CdSe
quantum dots onto cleaved GaAs (110) originating from stranski-krastanow growth
mode. Appl. Phys. Lett. 70, 3278 (1997).
[7] M. Arita, A. Avramescu, K. Uesugi, I. Suemune, T. Numai, H. Machida, and N. Shi-
moyama. Self-organized CdSe quantum dots on (100)ZnSe/GaAs surfaces grown by
metalorganic molecular beam epitaxy . Jpn. J. Appl. Phys. Part2 36, 4097 (1997).
[8] M. Ohishi, H. Saito, M. Yoneta, T. Ichikawa, and T. Fujimoto. In situ RHEED study
of CdSe/ZnSe quantum dots formation during alternate beam supply and photolumi-
nescence properties. J. Cryst. Growth 214/215, 690 (2000).
[9] K. Arai, T. Hanada, and T. Yao. Self-organized formation processes of CdSe quantum
dots studied by reflection high-energy electron diffraction. J. Cryst. Growth 214/215,
703 (2000).
[10] K. Leonardi, H. Selke, H. Heinke, K. Ohkawa, D. Hommel, F. Gindele, and U. Wog-
gon. Formation of self-assembling II-VI semiconductor nanostructures during migra-
tion enhanced epitaxy . J. Cryst. Growth 184/185, 259 (1998).
[11] A. Toropov, S. Ivanov, T. Shubina, S. Sorokin, A. Lebedev, A. Sitnikova, P. Kop’ev,
M. Willander, G. Pozina, and P. Bergman. Optical and transport properties of
CdSe/ZnSe self-organized nanostructures : 1-dimensional versus 3-dimensional quan-
tum confinement . Jpn. J. Appl. Phys. Part1 38, 566 (1999).
163
164 Bibliographie
[12] T. Passow, H. Heinke, J. Falta, K. Leonardi, and D. Hommel. Nondestructive detec-
tion of stacking faults for optimization of CdSe/ZnSe quantum-dot structures. Appl.
Phys. Lett. 77, 3544 (2000).
[13] D. Litvinov, A. Rosenauer, D. Gerthsen, H. Preis, S. Bauer, and E. Kurtz. On the
origin of the “coffee-bean” contrast in transmission electron microscopy images of
CdSe/ZnSe quantum dot structures. J. Appl. Phys. 89, 4150 (2001).
[14] T. Passow, K. Leonardi, H. Heinke, D. Hommel, D. Litvinov, A. Rosenauer, D. Gerth-
sen, J. Seufert, G. Bacher, and A. Forchel. Quantum dot formation by segregation
enhanced CdSe reorganization. J. Appl. Phys. 92, 6546 (2002).
[15] M. Rabe, M. Lowisch, and F. Henneberger. Self-assembled cdse quantum dots forma-
tion by thermally activated surface reorganization. J. Cryst. Growth 184/185, 248
(1998).
[16] H. Kirmse, R. Schneider, M. Rabe, W. Neumann, and F. Henneberger. Transmission
electron microscopy investigation of structural properties of self-assembled CdSe/ZnSe
quantum dots. Appl. Phys. Lett. 72, 1329 (1998).
[17] D. Litvinov, A. Rosenauer, D. Gerthsen, and N. N. Ledentsov. Character of the
Cd distribution in ultrathin CdSe layers in a ZnSe matrix . Phys. Rev. B 61, 16819
(2000).
[18] D. Schikora, S. Schwedhelm, D. J. As, K. Lischka, D. Litvinov, A. Rosenauer,
D. Gerthsen, M. Strassburg, A. Hoffmann, and D. Bimberg. Investigations on the
Stranski-Krastanov growth of CdSe quantum dots. Appl. Phys. Lett. 76, 418 (2000).
[19] D. Schikora, S. Schwedhelm, I. Kudryashov, K. Lischka, D. Litvinov, A. Rosenauer,
D. Gerthsen, M. Strassburg, A. Hoffmann, and D. Bimberg. Investigations on the
formation kinetics of CdSe quantum dots. J. Cryst. Growth 214/215, 698 (2000).
[20] M. Strassburg, T. Deniozou, A. Hoffmann, R. Heitz, U. W. Pohl, D. Bimberg, D. Lit-
vinov, A. Rosenauer, D. Gerthsen, S. Schwedhelm, K. Lischka, and D. Schikora.
Coexistence of planar and three-dimensional quantum dots in CdSe/ZnSe structures.
Appl. Phys. Lett. 76, 685 (2000).
[21] M. Straßburg, T. Deniozou, A. Hoffmann, S. Rodt, V. Tu¨rck, R. Heitz, U. W. Pohl,
D. Bimberg, D. Litvinov, and A. Rosenauer. Optical identification of quantum dot
types in CdSe/ZnSe structures. J. Cryst. Growth 214/215, 756 (2000).
[22] C. S. Kim, M. Kim, J. K. Furdyna, M. Dobrowolska, S. Lee, H. Rho, L. M. Smith,
H. E. Jackson, E. M. James, and Y. Xin. Evidence for 2D precursors and interdiffusion
in the evolution of self-assembled CdSe quantum dots on ZnSe. Phys. Rev. Lett. 85,
1124 (2000).
[23] D. Litvinov, A. Rosenauer, D. Gerthsen, P. Kratzert, M. Rabe, and F. Henneberger.
Influence of the growth procedure on the Cd distribution in CdSe/ZnSe heterostruc-
tures : Stranski-krastanov versus two-dimensional islands. Appl. Phys. Lett. 81, 640
(2002).
[24] P. Lefebvre, V. Calvo, N. Magnea, T. Taliercio, J. Alle`gre, and H. Mathieu. Opti-
cal investigation of CdTe monomolecular islands in wide ZnTe/(Zn,Mg)Te quantum
wells : evidence of a vertical self-ordering . Phys. Rev. B 56, 3907 (1997).
[25] Y. Terai, S. Kuroda, K. Takita, T. Okuno, and Y. Masumoto. Zero-dimensional
excitonic properties of self-organized quantum dots of CdTe grown by molecular beam
epitaxy . Appl. Phys. Lett. 73, 3757 (1998).
Bibliographie 165
[26] M. S. Jang, S. H. Oh, H. S. Lee, J. C. Choi, H. L. Park, T. W. Kim, D. C. Choo, and
D. U. Lee. Formation mechanism of CdTe self-assembled quantum dots embedded
into ZnTe barriers. Appl. Phys. Lett. 81, 993 (2002).
[27] G. Karczewski, S. Mackowski, M. Kutrowski, T. Wojtowicz, and J. Kossut. Photolu-
minescence study of CdTe/ZnTe self-assembled quantum dots. Appl. Phys. Lett. 74,
3011 (1999).
[28] K. Godo, J. H. Chang, H. Makino, T. Takai, T. Hanada, T. Yao, T. Sasao, and
T. Goto. Formation processes of CdTe quantum dots on ZnTe substrates studied by
reflection high-energy electron diffraction and photoluminescence. J. Appl. Phys. 92,
5490 (2002).
[29] L. Marsal, L. Besombes, F. Tinjod, K. Kheng, A. Wasiela, B. Gilles, J.-L. Rouvie`re,
and H. Mariette. Zero-dimensional excitons in CdTe/ZnTe nanostructures. J. Appl.
Phys. 91, 4936 (2002).
[30] D. Hommel, K. Leonardi, H. Heinke, H. Selke, K. Ohkawa, F. Gindele, and U. Wog-
gon. CdSe/ZnSe quantum dot structures : structural and optical investigations. Phys.
Stat. Sol. B 202, 835 (1997).
[31] J. C. Kim, H. Rho, L. M. Smith, H. E. Jackson, S. Lee, M. Dobrowolska, J. L. Merz,
and J. K. Furdyna. Spectroscopic characterization of the evolution of self-assembled
CdSe quantum dots. Appl. Phys. Lett. 73, 3399 (1998).
[32] J. Cibert, Y. Gobil, L. S. Dang, S. Tatarenko, G. Feuillet, P. H. Jouneau, and K. Sa-
minadayar. Critical thickness in epitaxial CdTe/ZnTe. Appl. Phys. Lett. 56, 292
(1990).
[33] F. Tinjod. Me´canismes de formation des boˆıtes quantiques semiconductrices, appli-
cation aux nanostructures II-VI et e´tude de leurs proprie´te´s optiques. Ph.D. thesis,
Universite´ Joseph Fourier - Grenoble I (2003).
[34] F. Tinjod and H. Mariette. Self-assembled quantum dot formation induced by surface
energy change of a strained two-dimensional layer . Phys. Stat. Sol. B 241, 550 (2004).
[35] F. Tinjod, I.-C. Robin, R. Andre´, K. Kheng, and H. Mariette. Key parameters for
the formation of ii-vi self-assembled quantum dots. J. Alloys Comp. 371, 63 (2004).
[36] H. Mariette, L. Marsal, L. Besombes, F. Tinjod, B. Gilles, K. Kheng, and J.-L.
Rouvie`re. Nanostructures formation and optical properties of ii-vi semiconductor
compounds. J. Crystal Growth 237-239, 227 (2002).
[37] F. Tinjod, B. Gilles, S. Moehl, K. Kheng, and H. Mariette. II-IV quantum dot
formation induced by surface energy change of a strained layer . Appl. Phys. Lett.
82, 4340 (2003).
[38] F. Tinjod, S. Moehl, K. Kheng, B. Gilles, and H. Mariette. CdTe/Zn1−xMgxTe
self-assembled quantum dots : Towards room temperature emission. J. Appl. Phys.
95, 102 (2004).
[39] I.-C. Robin, R. Andre´, H. Mariette, S. Tatarenko, L. S. Dang, J.-M. Ge´rard, and
E. Bellet-Amalric. New method to induce 2d-3d transition of strained CdSe/ZnSe
layers. Physica E 26, 119 (2005).
[40] E. M. Purcell. Spontaneous emission probabilities at radio frequencies. Phys. Rev.
69, 681 (1946).
166 Bibliographie
[41] E. Moreau, I. Robert, J. M. Ge´rard, I. Abram, L. Manin, and V. Thierry-Mieg.
Single-mode solid-state single photon source based on isolated quantum dots in pillar
microcavities. Appl. Phys. Lett. 79, 2865 (2001).
[42] J. M. Ge´rard, B. Sermage, B. Gayral, B. Legrand, E. Costard, and V. Thierry-Mieg.
Enhanced spontaneous emission by quantum boxes in a monolithic optical microcavity .
Phys. Rev. Lett. 81, 1110 (1998).
[43] J. M. Ge´rard and B. Gayral. Strong Purcell effect for InAs quantum boxes in three-
dimensional solid-state microcavities. J. Lightw. Technol. 17, 2089 (1999).
[44] T. Flissikowski, A. Hundt, M. Lowisch, M. Rabe, and F. Henneberger. Photon beats
from a single semiconductor quantum dot . Phys. Rev. Lett. 86, 3172 (2001).
[45] T. Gutbrod, M. Bayer, F. Forchel, P. A. Knipp, T. L. Reinecke, A. Tartakovskii,
V. D. Kulakovskii, N. A. Gippius, and S. G. Tikhodeev. Angle dependence of the
spontaneous emission from confined optical modes in photonic dots. Phys. Rev. B
59, 2223 (1999).
[46] H. Rigneault, J. Broudic, B. Gayral, and J. M. Ge´rard. Far-field radiation from
quantum boxes located in pillar microcavities. Opt. Lett. 26, 1595 (2001).
[47] C. H. Bennett and G. Brassard. Quantum cryptography : Public-key distribution and
tossing . In Proceedings of IEEE International Conference on Computers, Systems,
and Signal Processing , p. 175 (IEEE Press, Bangalore, 1984).
[48] C. Bennett, G. Brassard, and A. Ekert. Quantum cryptography . Scientific American
p. 50 (Oct. 1992).
[49] A. Muller, H. Zbinden, and N. Gisin. Quantum cryptography over 23 km in installed
under-lake telecom fibre. Europhys. Lett. 33, 335 (1996).
[50] Guide to streak cameras. Mode d’emploi Hamamatsu.
[51] P. Michler, A. Imamog˘lu, M. D. Mason, P. J. Carson, G. F. Strouse, and S. K.
Buratto. Quantum correlation among photons from a single quantum dot at room
temperature. Nature 406, 968 (2000).
[52] P. Michler, A. Kiraz, C. Becher, W. V. Schoenfeld, P. M. Petroff, L. Zhang, E. Hu,
and A. Imamoglu. A quantum dot single-photon turnstile device. Science 290, 2282
(2000).
[53] V. Zwiller, H. Blom, P. Jonsson, N. Panev, S. Jeppesen, T. Tsegaye, E. Goobar, M.-E.
Pistol, L. Samuelson, and G. Bjo¨rk. Single quantum dots emit single photons at a
time : Antibunching experiments. Appl. Phys. Lett. 78, 2476 (2001).
[54] V. Zwiller, P. Jonsson, H. Blom, S. Jeppesen, M.-E. Pistol, L. Samuelson, A. A.
Katznelson, E. Y. Kotelnikov, V. Evtikhiev, and G. Bjo¨rk. Correlation spectroscopy
of excitons and biexcitons on a single quantum dot . Phys. Rev. A 66, 053814 (2002).
[55] G. Bacher, R. Weigand, J. Seufert, V. D. Kulakovskii, N. A. Gippius, A. Forchel,
K. Leonardi, and D. Hommel. Biexciton versus exciton lifetime in a single semicon-
ductor quantum dot . Phys. Rev. Lett. 83, 4417 (1999).
[56] E. Moreau, I. Robert, L. Manin, V. Thierry-Mieg, J. M. Ge´rard, and I. Abram.
Quantum cascade of photons in semiconductor quantum dots. Phys. Rev. Lett. 87,
183601 (2001).
[57] C. Becher, A. Kiraz, P. Michler, A. Imamoglu, W. V. Schoenfeld, P. M. Petroff,
L. Zhang, and E. Hu. Nonclassical radiation from a single self-assembled InAs quan-
tum dot . Phys. Rev. B 63, 121312 (2001).
Bibliographie 167
[58] D. V. Regelman, U. Mizrahi, D. Gershoni, E. Ehrenfreud, W. V. Schoenfeld, and
P. M. Petroff. Semiconductor quantum dot : a quantum light source of multicolor
photons with tunable statistics. Phys. Rev. Lett. 87, 257401 (2001).
[59] K. Sebald, P. Michler, T. Passow, D. Hommel, G. Bacher, and A. Forchel. Single-
photon emission of CdSe quantum dots at temperatures up to 200 k . Appl. Phys.
Lett. 81, 2920 (2002).
[60] E. Hecht. Optik (Addison-Wesley, Bonn, Reading, 1989).
[61] M. Born and E. Wolf. Principles of Optics (Pergamon, Oxford, 1970).
[62] Q. Wu, G. D. Feke, R. D. Grober, and L. P. Ghislain. Realization of numerical
aperture 2.0 using a gallium phosphide solid immersion lens. Appl. Phys. Lett. 75,
4064 (1999).
[63] E. Wolf. Electomagnetic diffraction in optical systems : I. An integral representation
of the image field . Proc. R. Soc. London A253, 349 (1959).
[64] B. Richards and E. Wolf. Electomagnetic diffraction in optical systems : II. Structure
of the image field in an aplantic system. Proc. R. Soc. London A253, 358 (1959).
[65] V. B. Jipson and C. C. Williams. Two-dimensional modeling of an optical disk rea-
dout . Appl. Opt. 22, 2202 (1983).
[66] R. H. Webb. Confocal optical microscopy . Rep. Prog. Phys. 59, 427 (1996).
[67] D. Pohl, W. Denk, and M. Lanz. Optical stethoscopy : image recording with resolution
λ/20 . Appl. Phys. Lett. 44, 651 (1984).
[68] E. Betzig, M. Isaacson, H. Barshatzky, A. Lewis, and K. Lin. Near-field scanning
optical microscopy (NSOM). In Scanning microscopy technologies and applications,
vol. 897 of Proceedings of the SPIE , p. 91 (SPIE, Washington, 1988).
[69] J. W. Ager. Overview of optical microscopy and optical microspectroscopy . In Charac-
terization and metrology for ULSI technology , vol. 449 of AIP Conference Proceedings,
p. 641 (AIP Press, Woodbury, NY, 1998).
[70] G. W. Bryant and L. Ansheng. Near-field scanning optical microscopy imaging :
theory, simulation and experiment . In Optical pulse and beam propagation, vol. 3609
of Proceedings of the SPIE , p. 67 (SPIE, Washington, 1999).
[71] G. Eggers, A. Rosenberger, N. Held, G. Gu¨ntherodt, and P. Fumagalli. Polarization
effects of imperfections in conducting and dielectric samples imaged with polarization-
sensitive scanning near-field optical microscopy . Appl. Phys. Lett. 79, 3929 (2001).
[72] H. Kawata, I. Matsumura, H. Yoshida, and K. Murata. Fabrication of 0.2µm fine
patterns using optical projection lithography with an oil immersion lens. Jpn. J. Appl.
Phys. Part1 31, 4174 (1992).
[73] K. Tachibana, T. Someya, S. Ishida, and Y. Arakawa. Selective growth of InGaN
quantum dot structures and their microphotoluminescence at room temperature. Appl.
Phys. Lett. 76, 3212 (2000).
[74] M. Yoshita, T. Sasaki, M. Baba, and H. Akiyama. Application of solid immersion
lens to high-spatial resolution photoluminescence imaging of GaAs quantum wells at
low temparatures. Appl. Phys. Lett. 73, 635 (1998).
[75] S. M. Mansfield and G. S. Kino. Solid immersion microscope. Appl. Phys. Lett. 57,
2615 (1990).
168 Bibliographie
[76] B. D. Terris, H. J. Mamin, D. Rugar, W. R. Studenmund, and G. S. Kino. Near-field
optical data storage using a solid immersion lens. Appl. Phys. Lett. 65, 388 (1994).
[77] L. P. Ghislain, V. B. Elings, K. B. Crozier, S. R. Manalis, S. C. Minne, K. Wilder,
G. S. Kino, and C. F. Quate. Near-field photolithography with a solid immersion lens.
Appl. Phys. Lett. 74, 501 (1999).
[78] T. Sasaki, M. Baba, M. Yoshita, and H. Akiyama. Application of solid immersion
lens to high-resolution photoluminescence imaging of patterned GaAs quantum wells.
Jpn. J. Appl. Phys. Part2 36, L962 (1997).
[79] K. Karrai, X. Lorenz, and L. Novotny. Enhanced reflectivity contrast in confocal solid
immersion lens microscopy . Appl. Phys. Lett. 77, 3459 (2000).
[80] H. Zhao, S. Moehl, and H. Kalt. Coherence length of excitons in a semiconductor
quantum well . Phys. Rev. Lett. 89, 97401 (2002).
[81] S. Moehl, H. Zhao, B. Dal Don, S. Wachter, and H. Kalt. Solid immersion lens-
enhanced nano-photoluminescence : Principle and applications. J. Appl. Phys. 93,
6265 (2003).
[82] H. Zhao, B. Dal Don, S. Moehl, , H. Kalt, K. Ohkawa, and D. Hommel. Spatiotemporal
dynamics of quantum-well excitons. Phys. Rev. B 67, 35306 (2003).
[83] J. A. H. Stotz and M. R. Freeman. A stroboscopic scanning solid immersion lens
microscope. Rev. Sci. Instrum. 68, 4468 (1997).
[84] D. A. Fletcher, K. B. Crozier, C. F. Quate, G. S. Kino, K. E. Goodson, D. Sima-
novskii, and D. V. Palanker. Near-field infrared imaging with a microfabricated solid
immersion lens. Appl. Phys. Lett. 77, 2109 (2000).
[85] G. E. Pikus and G. L. Bir. Exchange interaction in excitons in semiconductors. Sov.
Phys. JETP 33, 108 (1971).
[86] S. V. Goupalov and E. L. Ivchenko. Electron-hole long-range exchange interaction in
semiconductor quantum dots. J. Crystal Growth 184/185, 393 (1998).
[87] K. Kheng, L. Besombes, L. Marsal, F. Tinjod, B. Gilles, and H. Mariette. Optical
properties of excitons confined in a single CdTe quantum dot . Phys. Stat. Sol. A 190,
459 (2002).
[88] L. Besombes. Spectroscopie optique de boˆıtes quantiques uniques de semiconducteurs
II-VI . Ph.D. thesis, Universite´ Joseph Fourier - Grenoble I (2001).
[89] E. L. Ivchenko. Fine structure of excitonic levels in semiconductor nanostructures.
Phys. Stat. Sol. A 164, 487 (1997).
[90] U. Bockelmann and G. Bastard. Interband absorption in quantum wires. I. zero-
magnetic-field case. Phys. Rev. B 45, 1688 (1992).
[91] T. Tanaka, J. Singh, Y. Arakawa, and P. Bhattacharya. Near band edge polariza-
tion dependence as a probe of structural symmetry in GaAs/AlGaAs quantum dot
structures. Appl. Phys. Lett. 62, 756 (1993).
[92] L. C. Andreani and F. Bassani. Exchange interaction and polarisation effects in
quantum-well excitons. Phys. Rev. B 41, 7536 (1990).
[93] E. Blackwood, M. J. Snelling, R. T. Harley, S. R. Andrews, and C. T. B. Foxon.
Exchange interaction of excitons in GaAs heterostructures. Phys. Rev. B 50, 14246
(1994).
Bibliographie 169
[94] D. Gammon, E. S. Snow, B. V. Shanabrook, D. S. Katzer, and D. Park. Fine structure
in the optical spectra of single GaAs quantum dots. Phys. Rev. Lett. 76, 3005 (1996).
[95] S. V. Gupalov, E. L. Ivchenko, and A. V. Kavokin. Fine structure of localized exciton
levels in quantum wells. JETP 86, 388 (1998).
[96] V. D. Kulakovskii, G. Bacher, R. Weigand, T. Ku¨mmell, A. Forchel, E. Borovitskaya,
K. Leonardi, and D. Hommel. Fine structure of biexciton emission in symmetric and
asymmetric CdSe/ZnSe single quantum dots. Phys. Rev. Lett. 82, 1780 (1999).
[97] B. Patton, W. Langbein, and U. Woggon. Trion, biexciton, and exciton dynamics in
single self-assembled CdSe quantum dots. Phys. Rev. B 68, 125316 (2003).
[98] R. Weigand, J. Seufert, G. Bacher, V. D. Kulakovskii, T. Ku¨mmell, A. Forchel,
K. Leonardi, and D. Hommel. Spin and exchange effects in CdSe/ZnSe quantum
dots probed by single-dot spectroscopy . J. Cryst. Growth 214/215, 737 (2000).
[99] L. Besombes, K. Kheng, and D. Martrou. Exciton and biexciton fine structure in
single elongated islands grown on a vicinal surface. Phys. Rev. Lett. 85, 425 (2000).
[100] L. Besombes, L. Marsal, K. Kheng, T. Charvolin, L. S. Dang, A. Wasiela, and H. Ma-
riette. Fine structure of the exciton in a single asymmetric CdTe quantum dot . J.
Cryst. Growth 214/215, 742 (2000).
[101] L. Besombes, K. Kheng, D. Martrou, N. Magnea, and T. Charvolin. Fine structure
of exciton localized states in CdTe/CdMgTe narrow quantum well grown on a vicinal
surface. Phys. Stat. Sol. A 178, 197 (2000).
[102] O. Benson, C. Santori, M. Pelton, and Y. Yamamoto. Regulated and entangeled
photons from a single quantum dot . Phys. Rev. Lett. 84, 2513 (2000).
[103] K. Kheng, R. T. Cox, M. Y. d’Aubigne´, F. Bassani, K. Saminadayar, and S. Ta-
tarenko. Observation of negatively charged excitons x− in semiconductor quantum
wells. Phys. Rev. Lett. 71, 1752 (1993).
[104] L. Besombes, K. Kheng, L. Marsal, and H. Mariette. Charged excitons in single CdTe
quantum dots. Physica E 13, 134 (2002).
[105] J. Puls, M. Rabe, H.-J. Wu¨nsche, and F. Henneberger. Magneto-optical study of the
exciton fine structure in self-assembled CdSe quantum dots. Phys. Rev. B 60, r16303
(1999).
[106] A. Arnoult. Dopage par modulation d’he´te´rostructures de semiconducteurs II-VI se-
mimagne´tiques en e´pitaxie par jets mole´culaires. Ph.D. thesis, Universite´ Joseph
Fourier - Grenoble I (1998).
[107] V. Tu¨rck, S. Rodt, O. Stier, R. Heitz, R. Engelhardt, U. W. Pohl, D. Bimberg,
and R. Steingru¨ber. Effect of random field fluctuations on excitonic transitions of
individual CdSe quantum dots. Phys. Rev. B 61, 9944 (2000).
[108] A. L. Efros and M. Rosen. Random telegraph signal in the photoluminescence intensity
of a single quantum dot . Phys. Rev. Lett. 78, 1110 (1997).
[109] J. Seufert, R. Weigand, G. Bacher, T. Ku¨mmell, A. Forchel, K. Leonardi, and D. Hom-
mel. Spectral diffusion of the exciton transition in a single self-organized quantum
dot . Appl. Phys. Lett. 76, 1872 (2000).
[110] S. A. Empedocles, D. J. Norris, and M. G. Bawendi. Photoluminescence spectroscopy
of single CdSe nanocrystallite quantum dots. Phys. Rev. Lett. 77, 3873 (1996).
170 Bibliographie
[111] L. Besombes, K. Kheng, L. Marsal, and H. Mariette. Few-particle effects in single
CdTe quantum dots. Phys. Rev. B 65, 121314 (2002).
[112] C. Kammerer, C. Voisin, G. Cassabois, C. Delalande, P. Roussignol, F. Klopf, J. P.
Reithmaier, A. Forchel, and J. M. Ge´rard. Line narrowing in single semiconductor
quantum dots : Toward the control of environment effects. Phys. Rev. B 66, 041306
(2002).
[113] C. Santori, D. Fattal, J. Vucˇkovic´, G. S. Solomon, and Y. Yamamoto. Indistingui-
shable photons from a single-photon device. Nature 419, 594 (2002).
[114] P. Thompson, D. E. Cox, and J. B. Hastings. Rietveld refinement of Debye-Scherrer
synchrotron X-ray data from Al2O3. J. Appl. Cryst. 20, 79 (1987).
[115] B. P. Zhang, Y. Q. Li, T. Yasuda, W. X. Wang, Y. Segawa, K. Edamatsu, and
T. Itoh. Intermittent photoluminescence and thermal ionization of ZnCdSe/ZnSe
quantum dots grown by molecular beam epitaxy . Appl. Phys. Lett. 73, 1266 (1998).
[116] B. Lounis and W. E. Moerner. Single photons on demand from a single molecule at
room temperature. Nature 407, 491 (2000).
[117] P. Havrylak. Excitonic artificial atoms : Engineering optical properties of quantum
dots. Phys. Rev. B 60, 5597 (1999).
[118] S. Rodt, R. Heitz, A. Schliwa, R. L. Sellin, F. Guffarth, and D. Bimberg. Repulsive
exciton-exciton interaction in quantum dots. Phys. Rev. B 68, 035331 (2003).
[119] F. Gindele, U. Woggon, W. Langbein, J. M. Hvam, K. Leonardi, D. Hommel, and
H. Selke. Excitons, biexcitons, and phonons in ultrathin CdSe/ZnSe quantum struc-
tures. Phys. Rev. B 60, 8773 (1999).
[120] C. Santori, M. Pelton, G. Solomon, Y. Dale, and Y. Yamamoto. Triggered single
photons from a quantum dot . Phys. Rev. Lett. 86, 1502 (2001).
[121] A. Kiraz, S. Fa¨lth, C. Becher, B. Gayral, W. V. Schoenfeld, P. M. Petroff, L. Zhang,
E. Hu, and A. Imamoglu. Photon correlation spectroscopy of single quantum dot .
Phys. Rev. B 65, 161303 (2002).
[122] S. M. Ulrich, S. Strauf, P. Michler, G. Bacher, and A. Forchel. Triggered polarization-
correlated photon pairs from a single CdSe quantum dot . Appl. Phys. Lett. 83, 1848
(2003).
[123] M. Koch. Study of the decay dynamics of the exciton and trion in cdse quantum dots
(1998). Rapport de Stage, Universite´ Joseph Fourier - Grenoble I.
[124] H. W. van Kesteren, E. C. Cosman, W. A. J. A. van der Poel, and C. T. Foxon. Fine
structure of excitons in type-II GaAs/AlAs quantum wells. Phys. Rev. B 41, 5283
(1990).
[125] T. Flissikowski, I. A. Akimov, A. Hundt, and F. Henneberger. Single-hole spin re-
laxation in a quantum dot . Phys. Rev. B 68, 161309 (2003).
[126] A. V. Koudinov, I. A. Akimov, Y. G. Kusrayev, and F. Henneberger. Optical and
magnetic anisotropies of the hole states in Stranski-Krastanov quantum dots. Phys.
Rev. B 70, 241305 (2004).
[127] M. Bayer, G. Ortner, O. Stern, A. Kuther, A. A. Gorbunov, A. Forchel, P. Hawry-
lak, S. Fafard, K. Hinzer, T. L. Reinecke, S. N. Walck, J. P. Reithmaier, F. Klopf,
and F. Scha¨fer. Fine structure of neutral and charged excitons in self-assembled
in(ga)as/(al)gaas quantum dots. Phys. Rev. B 65, 195315 (2002).
Bibliographie 171
[128] L. Besombes. Communication prive´e.
[129] E. Dekel, D. V. Regelman, D. Gershoni, E. Ehrenfreund, W. V. Schoenfeld, and P. M.
Petroff. Cascade evolution and radiative recombination of quantum dot multiexcitons
studied by time-resolved spectroscopy . Phys. Rev. B 62, 11038 (2000).
[130] C. Santori, G. S. Solomon, M. Pelton, and Y. Yamamoto. Time-resolved spectroscopy
of multiexcitonic decay in an InAs quantum dot . Phys. Rev. B 65, 073310 (2002).
[131] H. Kalt, J. Collet, S. D. Baranovskii, R. Saleh, P. Thomas, L. S. Dang, and J. Cibert.
Optical- and acoustical-phonon-assisted hopping of localized excitons in CdTe/ZnTe
quantum wells. Phys. Rev. B 45, 4253 (1992).
[132] S. Rudin, T. L. Reinecke, and B. Segall. Temperature-dependent exciton linewidths
in semiconductors. Phys. Rev. B 42, 11218 (1990).
[133] X. B. Zhang, T. Taliercio, S. Kolliakos, and P. Lefebvre. Influence of electron-phonon
interaction on the optical properties of iii nitride semiconductors. J. Phys. : Condens.
Matter 13, 7053 (2001).
[134] P. Y. Yu and M. Cardona. Fundamentals of semiconductors (Springer, Berlin, 1999).
[135] T. Takagahara. Theory of exciton dephasing in semiconductor quantum dots. Phys.
Rev. B 60, 2638 (1999).
[136] L. Besombes, K. Kheng, L. Marsal, and H. Mariette. Acoustic phonon broadening
mechanism in single quantum dot emission. Phys. Rev. B 63, 155307 (2001).
[137] L. Besombes, K. Kheng, D. Martrou, N. Magnea, and T. Charvolin. Exciton-acoustic
phonon coupling in single CdTe quantum dots. Phys. Stat. Sol. B 224, 621 (2001).
[138] E. J. Mayer, N. T. Pelekanos, J. Kuhl, N. Magnea, and H. Mariette. Homogeneous
linewidths of excitons in CdTe/(Cd,Zn)Te single quantum wells. Phys. Rev. B 51,
17263 (1995).
[139] I. Favero, G. Cassabois, R. Ferreira, D. Darson, C. Voisin, J. Tignon, C. Delalande,
G. Bastard, P. Roussignol, and J. M. Ge´rard. Acoustic phonon sidebands in the
emission line of single InAs/GaAs quantum dots. Phys. Rev. B 68, 233301 (2003).
[140] G. D. Mahan. Many-particle physics (Plenum Press, New York, 1990).
[141] M. Brousseau. Les de´fauts ponctuels dans les semiconducteurs (Les Editions de Phy-
sique, Les Ulis, 1988).
[142] X.-Q. Li and Y. Arakawa. Optical linewidths in an individual quantum dot . Phys.
Rev. B 60, 1915 (1999).
[143] H. Zhao and H. Kalt. Energy-dependent Huang-Rhys factor of free excitons. Phys.
Rev. B 68, 125309 (2003).
[144] E. Peter, J. Hours, P. Senellart, A. Vasanelli, A. Cavanna, J. Bloch, and J. M. Ge´rard.
Phonon sidebands in exciton and biexciton emission from single GaAs quantum dots.
Phys. Rev. B 69, 041307 (2004).
[145] A. Hundt, T. Flissikowski, M. Lowisch, M. Rabe, and F. Henneberger. Excitation
spectrum, relaxation and coherence of single self-assembled CdSe quantum dots. Phys.
Stat. Sol. B 224, 159 (2001).
[146] P. Borri, W. Langbein, S. Schneider, U. Woggon, R. L. Sellin, D. Ouyang, and D. Bim-
berg. Ultralong dephasing time in InGaAs quantum dots. Phys. Rev. Lett. 87, 157401
(2001).
172 Bibliographie
[147] P. Borri, W. Langbein, S. Schneider, U. Woggon, R. L. Sellin, D. Ouyang, and D. Bim-
berg. Relaxation and dephasing of multiexcitons in semiconductor quantum dots.
Phys. Rev. Lett. 89, 187401 (2002).
[148] Y. Viale, P. Gilliot, O. Cre´gut, J.-P. Likforman, M. Gallart, B. Ho¨nerlage, K. Kheng,
and H. Mariette. Selective excitation through multiphonon emission of ZnCdTe quan-
tum dots embedded in Zn-rich ZnCdTe quantum wells. Phys. Rev. B 69, 115324
(2004).
[149] Landold-Bo¨rnstein. Semiconductors, Physics of IV, III-V, II-VI and I-VII compounds
(Springer, Berlin, 1982).
[150] E. A. Muljarov and R. Zimmermann. Dephasing in quantum dots : Quadratic coupling
to acoustic phonons. Phys. Rev. Lett. 93, 237401 (2004).
[151] M. Gurioli, J. Martinez-Pastor, M. Colocci, C. Deparis, B. Chastaingt, and J. Massies.
Thermal escape of carriers out of GaAs/AlxGa1−xAs quantum-well structures. Phys.
Rev. B 46, 6922 (1992).
[152] L. C. Andreani. Radiative lifetime of free excitons in quantum wells. Sol. Stat. Comm.
77, 641 (1991).
[153] S. Mackowski, G. Prechtl, W. Heiss, F. V. Kyrychenko, G. Karczewski, and J. Kos-
sut. Impact of carrier redistribution on the photoluminescence of CdTe self-assembled
quantum dot ensembles. Phys. Rev. B 69, 205325 (2004).
[154] A. Vasanelli, R. Ferreira, and G. Bastard. Continuous absorption background and
decoherence in quantum dots. Phys. Rev. Lett. 89, 216804 (2002).
[155] R. Oulton, J. J. Finley, A. I. Tartakovskii, D. J. Mowbray, M. S. Skolnick, M. Hop-
kinson, A. Vasanelli, R. Ferreira, and G. Bastard. Continuum transitions and phonon
coupling in single self-assembled Stranski-Krastanow quantum dots. Phys. Rev. B 68,
235301 (2003).
[156] C. Kammerer, G. Cassabois, C. Voisin, C. Delalande, P. Roussignol, A. Lemaˆıtre,
and J. M. Ge´rard. Efficient acoustic phonon broadening in single self-assembled
InAs/GaAs quantum dots. Phys. Rev. B 65, 033313 (2001).
[157] C. Kammerer, G. Cassabois, C. Voisin, C. Delalande, P. Roussignol, and J. M. Ge´rard.
Photoluminescence up-conversion in single self-assembled InAs/GaAs quantum dots.
Phys. Rev. Lett. 87, 207401 (2001).
[158] B. Gil, D. J. Dunstan, J. Calatayud, H. Mathieu, and J. P. Faurie. Electronic struc-
ture of cadmium-telluride – zinc-telluride strained-layer superlattices under pressure.
Phys. Rev. B 40, 5522 (1989).
[159] J. M. Hartmann, J. Cibert, F. Kany, H. Mariette, M. Charleux, P. Alleysson, R. Lan-
ger, and G. Feuillet. CdTe/MgTe heterostructures : growth by atomic layer epitaxy
and determination of mgte parameters. J. Appl. Phys. 80, 6257 (1996).
[160] B. Kuhn-Heinrich, W. Ossau, H. Heinke, F. Fischer, T. Litz, A. Waag, and G. Land-
wehr. Optical investigation of confinement and strain effects in CdTe/(CdMg)Te
quantum wells. Appl. Phys. Lett. 63, 2932 (1993).
[161] Y. M. Niquet. Etude d’he´te´rostructures ii-vi contraintes en tension ZnTe/ZnMgTe.
(1996). Rapport de stage e´quipe mixte CEA-CNRS Grenoble.
[162] S.-F. Ren, Z.-Q. Gu, and Y.-C. Chang. Electronic properties of
(ZnSe)m(Cd1−xZnxSe)n superlattices. Phys. Rev. B 49, 7569 (1994).
Bibliographie 173
[163] S. Wachter, B. Dal Don, M. Schmidt, M. Baldauf, A. Dinger, E. Kurtz, C. Kling-
shirn, and H. Kalt. Relaxation of localized excitons in CdSe/ZnSe heterostructures
containing quantum islands of different sizes. Phys. Stat. Sol. B 224, 437 (2001).
[164] D. Lu¨erßen, R. Bleher, and H. Kalt. High-precision determination of the temperature-
dependent band-gap shrinkage due to the electron-phonon interaction in GaAs. Phys.
Rev. B 61, 15812 (2000).
[165] A. Kiraz, P. Michler, C. Becher, B. Gayral, A. Imamog˘lu, L. Zhang, E. Hu, W. V.
Schoenfeld, and P. M. Petroff. Cavity-quantum electrodynamics using a single InAs
quantum dot in a microdisk structure. Appl. Phys. Lett. 78, 3932 (2001).
[166] P. Hl´ıdek, J. Bok, J. Franc, and R. Grill. Refractive index of CdTe : Spectral and
temperature dependence. J. Appl. Phys. 90, 1672 (2001).
[167] R. Pa¨ssler. Parameter sets due to fittings of the temperature dependencies of funda-
mental bandgaps in semiconductors. Phys. Stat. Sol. B 216, 975 (1999).
[168] R. Pa¨ssler and G. Oelgart. Appropriate analytical description of the temperature
dependence of exciton peak positions in GaAs/AlxGa1−xAs multiple quantum weels
and the γ8v − γ6c gap of GaAs. J. Appl. Phys. 82, 2611 (1997).
[169] R. Pa¨ssler, E. Griebl, H. Riepl, G. Lautner, S. Bauer, H. Preis, W. Gebhardt, B. Buda,
D. J. As, D. Schikora, K. Lischka, K. Papagelis, and S. Ves. Temperature dependence
of exciton peak energies in ZnS, ZnSe, and ZnTe epitaxial films. J. Appl. Phys. 86,
4403 (1999).
[170] R. Pa¨ssler. Temperature dependence of exciton peak energies in multiple quantum
wells. J. Appl. Phys. 83, 3356 (1998).
[171] S. Strauf, P. Michler, M. Klude, D. Hommel, G. Bacher, and A. Forchel. Quantum
optical studies on individual acceptor bound excitons in a semiconductor . Phys. Rev.
Lett. 89, 177403 (2002).
[172] R. Brouri, A. Beveratos, J.-P. Poizat, and P. Grangier. Photon antibunching in the
fluorescence of individual color centers in diamond . Opt. Lett. 25, 1294 (2000).
[173] A. Beveratos, R. Brouri, T. Gacoin, J.-P. Poizat, and P. Grangier. Nonclassical
radiation from diamond nanocrystals. Phys. Rev. A 64, 61802 (2001).
[174] A. Beveratos, S. Ku¨hn, R. Brouri, T. Gacoin, J.-P. Poizat, and P. Grangier. Room
temperature stable single-photon source. Eur. Phys. J. D 18, 191 (2002).
[175] V. Zwiller, T. Aichele, W. Seifert, J. Persson, and O. Benson. Generating visible
single photons on demand with single InP quantum dots. Appl. Phys. Lett. 82, 1509
(2003).
[176] M. Pelton, C. Santori, J. Vuc˘kovic´, B. Zhang, G. S. Solomon, J. Plant, and Y. Ya-
mamoto. Efficient source of single photons : a single quantum dot in a micropost
microcavity . Phys. Rev. Lett. 89, 233602 (2002).
[177] O. Labeau, P. Tamarat, and B. Lounis. Temperature dependence of the luminescence
lifetime of single CdSe/ZnS quantum dots. Phys. Rev. Lett. 90, 257404 (2003).
[178] C. Couteau, S. Moehl, J. Suffczyn´ski, J. A. Gaj, F. Tinjod, J. M. Ge´rard, K. Kheng,
H. Mariette, R. Romestain, and J. P. Poizat. Photon correlations and cross-
correlations from single CdTe/ZnTe quantum dot . Acta Phys. Polon. A 106, 169
(2004).
174 Bibliographie
[179] E. Moreau. Etude d’une source solide monomode de photons uniques constitue´e par
une boˆıte quantique semi-conductrice dans une microcavite´ optique. Ph.D. thesis,
Universite´ Paris-Sud Orsay (2002).
[180] S. Mackowski, L. M. Smith, H. E. Jackson, W. Heiss, J. Kossut, and G. Karczewski.
Optical properties of annealed CdTe self-assembled quantum dots. Appl. Phys. Lett.
83, 254 (2003).
[181] W. Langbein, P. Borri, U. Woggon, V. Stavarache, D. Reuter, and A. D. Wieck.
Control of fine-structure splitting and biexciton binding in InxGa1−xAs quantum dots
by annealing . Phys. Rev. B 69, 161301 (2004).
